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The aim of this work is a deeper understanding of the processes during the track
formation by irradiation with swift heavy ions in the ceramic material strontium
titanate. There are certain technical requirements to reach this aim. A new ex-
perimental setup with ultra high vacuum conditions has been installed for this
purpose at the M1 branch of the linear accelerator in Darmstadt. It combines the
possibility of irradiation by swift heavy ions under diﬀerent angles of incidence
with two methods of analysis, the time-of-ﬂight spectrometry for the analysis of
emitted secondary ions and secondary neutrals during irradiation, as well as scan-
ning probe microscopy for a detailed mapping of the surface of a sample down to
the nanometer scale after irradiation.
A repetition of experiments dealing with the typical formation of chains of hil-
locks demonstrates the operational reliability of this setup. In the process the
formation of a rift in front of the chain of hillock has been observed for the ﬁrst
time. The length of this rift varies with the adjusted angle of incidence in analogy
to the hillock formation. The missing material of the rift is linked with an emissi-
on of strontium and compounds of strontium by the time of ﬂight spectrometry.
An emission of titanium and its compounds has not been observed during the
irradiation of strontium titanate. On the other hand, the emission of strontium
and its compounds are linked to threshold behavior like the hillock formation.
Both the hillock formation and the rift formation are discussed with reference to a
thermal phase transition in the Thermal-Spike model and the so-called Rayleigh
instability, a mass transport driven by capillary forces and a perturbation of the
system. Both approaches give a plausible explanation for the observed modiﬁca-
tions. The simulations with the Thermal-Spike model shows a good agreement
between the length of the chains of hillocks and the melting point of the material,
while the length of the rifts, that is linked with a boiling point of the material,
is overestimated.
Measurements are taken on titanium dioxide, also a ceramic material, to transfer
the observations and ﬁndings to a similar probe system. For this system neither
a rift formation in front of the chains of hillocks nor an emission of particles by
irradiation of swift heavy ions is observed, although the boiling temperature of




Schnelle schwere Ionen führen in dem keramischen Material Strontiumtitanat zu
Veränderungen, den sogenannten Spuren. Diese Arbeit verfolgt das Ziel, das Ver-
ständnis der dabei ablaufenden Prozesse zu erweitern. Dafür müssen technische
Voraussetzungen geschaﬀen werden, die technischen Ziele dieser Arbeit. Diese
Voraussetzungen werden durch die Installation eines neuen Ultrahochvakuum-
aufbaus am M1-Zweig des Linearbeschleunigers in Darmstadt erfüllt. Der Aufbau
kombiniert die Möglichkeit zur Bestrahlung von Proben durch schnelle schwere
Ionen mit zwei verschiedenen Untersuchungsmethoden. Mit einem Flugzeitmas-
senspektrometer werden die bei der Bestrahlung emittierten Sekundärionen und
Sekundärneutralteilchen hinsichtlich ihrer Masse analysiert. Mittels Rasterson-
denmikroskopie, die ein sehr gutes räumliches Auﬂösungsvermögen bis in den
Nanometerbereich aufweist, werden lokale Veränderungen auf den Oberﬂächen
nach der Bestrahlung untersucht.
Die Repetition von Experimenten zur Oberﬂächenanalyse der für die Bestrah-
lung mit schnellen schweren Ionen typischen Hügelkettenbildung in Strontiumti-
tanat dient der Überprüfung der Funktionstüchtigkeit dieses Aufbaus. Dabei ist
im Rahmen dieser Arbeit erstmals eine neuartige Modiﬁkation, ein Graben vor
den Hügelketten, entdeckt worden. Dieser Graben ist in seiner Länge ebenso wie
die Hügelbildung durch den Winkel zwischen Ionenﬂugrichtung und Oberﬂäche
einstellbar. Das fehlende Material des Grabens wird über den Flugzeitmassen-
spektrometrieaufbau mit einer Emission von Strontiumverbindungen verknüpft.
Dabei kann keine Emission von Titanverbindungen beim Beschuss des Stronti-
umtitanats mit schnellen schweren Ionen beobachtet werden. Die Emission von
Strontium und Strontiumoxiden dagegen ist mit dem Schwellwertverhalten der
Hügelbildung in Strontiumtitanat verknüpft. Sowohl die Hügel- als auch die Gra-
benbildung werden hinsichtlich eines thermisch induzierten Phasenübergangs mit
dem sogenannten Thermal-Spike-Modell und der sogenannten Rayleighinstabili-
tät, einem durch Oberﬂächenspannung und Störungen eines Probensystem ge-
triebenen Massentransport, diskutiert. Beide Ansätze liefern eine plausible Er-
klärung für die beobachteten Modiﬁkationen. Simulationen mit dem Thermal-
Spike-Modell liefern eine gute Übereinstimmung der Hügelkettenlänge mit einer
Schmelztemperatur des Materials, während die Grabenlänge verknüpft mit einer
Siedetemperatur des Materials überschätzt wird.
Um diese Beobachtungen und Erkenntnisse auf andere Probensysteme zu über-
tragen, ﬁndet ein Vergleich mit Messungen an dem keramischen Material Ti-
tandioxid statt. In den Untersuchungen können weder eine Grabenbildung vor
den Hügelketten noch eine Emission von Teilchen beim Beschuss mit schnellen
schweren Ionen von Titandioxid beobachtet werden, obwohl Siedetemperaturen
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Die gezielte Bearbeitung von Material ist für die Menschheit ein geläuﬁges Kon-
zept. Mit zunehmender technologischer Entwicklung wurde es immer wichtiger,
passende und spezialisierte Werkzeuge für die Bearbeitung von Materialien zu
entwickeln, um steigende Anforderungen an die Präzision zu gewährleisten. Eines
dieser modernen Werkzeuge sind Ionenstrahlen. Auch wenn man im Allgemei-
nen im Alltag nicht viel von ihnen mitbekommt, sind sie doch gerade in der
Halbleiterindustrie und bei der Bearbeitung und Analyse von Materialien in La-
boren nicht wegzudenken. Ionen werden im Verfahren der Ionenimplantation in
bestimmte Tiefen eingeschossen, um beispielsweise in einem Siliziumkristall lo-
kale elektrische Eigenschaften gezielt zu verändern [1]. Eine andere Anwendung
ist das Abtragen von Oberﬂächen im Prozess der Reinigung mit Ioneneinschlag
(ion bombardment cleaning) oder Zerstäubungsreinigung (sputter cleaning), wobei
der Ionenstrahl ähnlich wie ein Sandstrahler genutzt wird [2]. Solche gereinigten
Oberﬂächen können anschließend für andere Messmethoden, wie bei Beugungsex-
perimenten niederenergetischer Elektronen an Oberﬂächen [3] oder Mikroskopie-
methoden mit atomarem Auﬂösungsvermögen [4, 5], genutzt werden. Alternativ
analysiert man direkt die von der Oberﬂäche kommenden Teilchen, etwa durch
Massenspektrometer [6, 7], um Informationen über die chemische Zusammenset-
zung der Oberﬂäche zu erhalten. Im medizinischen Bereich werden Ionenstrahlen
in der Krebstherapie eingesetzt und sollen durch gezieltes Verändern von Krebs-
zellen deren Zelltod einleiten [8].
Anwendungsmöglichkeiten von Ionenstrahlen ﬁnden sich demnach im biologisch-
medizinischen Bereich genauso wie in der chemischen Analyse, Halbleitertechno-
logie und der Physik. Die Vielzahl an Anwendungsgebieten macht deutlich, dass
die Wechselwirkung von Ionen mit Materie ein breites Forschungsgebiet darstellt.
Gerade im Hinblick auf die unterschiedlichen Anwendungsgebiete, die jeweils sehr
unterschiedliche Anforderungen an die Ionen, deren Eindringtiefen, Energieein-
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träge in die jeweiligen Systeme und die damit einhergehenden Veränderungen
der Materialien stellen, ist ein grundlegendes Verständnis der ablaufenden Pro-
zesse bei der Ionen-Materie-Wechselwirkung erforderlich. Dies spiegelt sich auch
in den Investitionen in diesem Bereich wieder. Allein das Förderungsvolumen für
den Forschungsbereich „Materie“ des GSI Helmholtzzentrums für Schwerionen-
forschung beträgt 546 Millionen Euro1 für die Förderperiode 2015 bis 2019. Die
dortigen Experimente und Untersuchungen im Bereich Materialforschungen sind
beispielsweise im Hinblick auf das Verhalten von Materie in radioaktiver Um-
gebung interessant. Dazu zählen Fragestellungen, wie sich Polymerfolien unter
dem Einﬂuss von radioaktiver Strahlung verhalten [9, 10], was unter anderem
für die Lagerung von Atommüll von Interesse ist, wie das Abdampfverhalten von
Molekülen auf Metalloberﬂächen aussieht, wenn diese durch Ionen bestrahlt wer-
den [11], was im Hinblick auf die Verwendung von Oberﬂächenbeschichtungen
für Fusionsanlagen wichtig ist, oder wie strahlungsresistent Bauelemente sind,
die beispielsweise in der Luft- und Raumfahrt genutzt werden können [12]. Auch
astrophysikalische Fragestellungen, wie z. B. Ionen in Gaswolken beziehungsweise
im Weltraumeis (space ice) zur Entstehung von neuen Molekülen führen [13–15],
sind grundlagenforschungsorientierte Fragestellungen. All dies zeigt die Bedeu-
tung der Ionen-Materie-Wechselwirkung in der heutigen Forschung.
In dieser Arbeit geht es nun wissenschaftlich darum, ein tieferes Verständnis der
Prozesse zu bekommen, die eine bestimmte Klasse von Ionen, die schnellen schwe-
ren Ionen (swift heavy ions), in Materie hervorrufen können und die zu permanen-
ten Veränderungen führen. Ein Probensystem, bei dem es zu solchen permanenten
Veränderungen kommt, ist die in der Vergangenheit bereits mehrfach untersuchte
Keramik Strontiumtitanat [16–18]. Aus Untersuchungen an diesem Probensystem
sollen allgemeine Rückschlüsse auf die Anregungsmechanismen zur Spurbildung
in Dielektrika, also der mit dem Energieeintrag einhergehenden Ausbildung von
Veränderungen entlang der Ionenﬂugbahn, gezogen werden.
Bei den eben erwähnten schnellen schweren Ionen handelt es sich um geladene
Teilchen, die eine hohe Geschwindigkeit und große Masse besitzen. Die typischen
kinetischen Energien dieser Partikel liegen im Bereich von einigen 10 MeV bis
GeV. Die dazu korrespondierenden Geschwindigkeiten betragen 1 bis 10 Prozent
1Angabe aus dem Geschäftsbericht 2014 der Helmholtzgemeinschaft.
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der Lichtgeschwindigkeit. Mit den Ausdrücken „schwer“ beziehungsweise „große
Masse“ sollen Partikel wie Protonen oder Alpha-Teilchen ausgeschlossen werden,
wobei es hier keine klare Deﬁnition für „schwer“ und „groß“ gibt. Üblicherwei-
se wird bei Ionenmassen jenseits der Masse der Kohlenstoﬃonen von schweren
Ionen gesprochen. Um Ionen mit solchen kinetischen Energien bereitzustellen,
werden Teilchenbeschleuniger benötigt. Eine entsprechende Teilchenbeschleuni-
geranlage steht in Darmstadt am bereits erwähnten GSI Helmholtzzentrum für
Schwerionenforschung. Die dort erzeugten Teilchen wurden bei den hier vorge-
stellten Experimenten verwendet.
Treﬀen schnelle schwere Ionen auf einen Festkörper, treten sie mit der Materie
in Wechselwirkung und verlieren nach und nach Energie. Kennzeichnend für die
Klasse der schnellen schweren Ionen ist ein Abbremsprozess des Ions innerhalb
des Festkörpers, der von elektronischen Anregungs- und Ionisationsprozessen do-
miniert ist. In der Fachliteratur wird dies als „electronic stopping“, elektronisches
Bremsvermögen, bezeichnet. Die schnellen schweren Ionen führen im Zuge des Ab-
bremsprozesses in einigen Festkörpern zu den erwähnten permanenten Struktur-
veränderungen [19] und dringen abhängig von ihrer kinetischen Energie mehrere
Mikrometer in die Materie ein. Für diese Strukturveränderungen gibt es unter-
schiedliche Anwendungsmöglichkeiten. In dünnen Kohlenwasserstoﬀfolien werden
durch Ioneneinschläge mikrometerlange geschädigte Kanäle entlang der Ionen-
ﬂugbahn erzeugt. In einem chemischen Ätzprozess können diese Kanäle selektiv
entfernt werden und bilden so neuartige Membranen [20]. Die Bestrahlung von
Isolatoroberﬂächen unter einem ﬂachen Beschusswinkel von wenigen Grad zur
Oberﬂächennormalen führt zu einer Hügelkettenbildung, deren Kettenlängen mit
dem Beschusswinkel variieren [17]. Abhängig von der Anzahl der Einschläge pro
Fläche, der sogenannten Fluenz, kann so die Oberﬂäche strukturiert werden [21].
Eine derart strukturierte Titandioxidoberﬂäche kann beispielsweise als Träger-
material für spezielle Stammzellen verwendet werden. Es stellt sich heraus, dass,
abhängig von den Hügelkettenlängen, die Diﬀerenzierung dieser Stammzellen zu
bestimmten Zelltypen wie Knochen-, Muskel- oder Bindegewebszellen vorgegeben
werden kann [22].
Auch wenn diese Anwendungsmöglichkeiten bereits bestehen, ist noch nicht ver-
standen, wie die elektronische Anregung zu den strukturellen Veränderungen
führt beziehungsweise welche Prozesse im Detail ablaufen. Die Theorien werden
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derzeit noch diskutiert und sind Gegenstand der aktuellen Forschung [23–26]. Sie
werden in den Grundlagen im Kapitel 2 dieser Arbeit näher betrachtet. Die Pro-
blematik aller Theorien ist, dass die genaue zeitliche Auﬂösung der ablaufenden
Prozesse von der Anregung durch ein schnelles schweres Ion hin zu einer Verän-
derung in der Materie bislang experimentell nicht möglich ist.
Um neue Aussagen in Bezug auf die ablaufenden Prozesse treﬀen zu können, wur-
den im Rahmen dieser Arbeit mehrere technische Ziele verfolgt. Diese umfassen
den Aufbau einer Ultrahochvakuumanlage am Teilchenbeschleuniger in Darm-
stadt, um saubere Proben in einer kontrollierten Umgebung ohne Einﬂüsse von
Adsorbaten oder groben Verunreinigungen mit schnellen schweren Ionen bestrah-
len zu können, eine Vorrichtung zur Bestrahlung unter ﬂachen Winkeln, um die
Ionenﬂugbahn nahe der Oberﬂäche analysieren zu können, und ein Rasterson-
denmikroskop mit guter räumlicher Auﬂösung zur Analyse der Oberﬂächen und
ihrer ioneninduzierten Veränderungen vor und nach der Bestrahlung. Komple-
mentär dazu wurde eine weitere Messmethodik installiert, die das Phänomen der
Sekundärteilchenemission während des Beschusses mit den Ionen analysiert. Da-
zu wird ein Flugzeitmassenspektrometer mit einem Laser zur Nachionisation von
neutralen Teilchen verwendet, sodass die Analyse von emittierten Sekundärionen
und Sekundärneutralteilchen ermöglicht wird. Die Synergie aus Rastersonden-
mikroskopie und der Flugzeitmassenspektrometrie deckt somit zwei verschiedene
zeitliche Bereiche der Bestrahlungsexperimente ab und kombiniert diese an der
Beschleunigeranlage in Darmstadt zu einem einzigartigen Aufbau. Mit diesem
Aufbau können Verknüpfungen zwischen Modiﬁkationen auf der Oberﬂäche und
Teilchenemissionen untersucht werden. Im Gegensatz zu bestehenden Flugzeit-
massenspektrometeraufbauten an anderen Teilchenbeschleunigern [27, 28] können
dabei die Sekundärneutralteilchen gemessen werden, um so mögliche Unterschiede
durch die elektronischen Anregungen des Systems in der Ionisierungswahrschein-
lichkeit zu bestimmen.
Die experimentellen Methoden und der neue Aufbau werden im Kapitel 3 vorge-
stellt und erklärt. Mit Hilfe dieses Aufbaus und der daraus resultierenden Ergeb-
nisse wird gezeigt, dass es einen Zusammenhang zwischen Strukturveränderungen
und Teilchenemission gibt.
Die Ergebnisse aus den Experimenten werden im Kapitel 4 aufgeführt. Sie belegen
die Realisation der technischen Ziele. Zudem werden jene Daten präsentiert, die
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in Bezug auf die wissenschaftliche Zielsetzung das Verständnis der ablaufenden
Prozesse erweitern. Diese werden in der Diskussion in Kapitel 5 weiter ausgeführt




In diesem Kapitel werden die grundlegenden Modelle der Ionen-Materie-Wechsel-
wirkung vorgestellt. Die zentrale Aussage ist hierbei, dass mit dem Ion Energie
an die Materie abgegeben wird und diese zu Veränderungen im Material führt.
Hier soll nun vorgestellt werden, wie man diesen Energieeintrag verstehen kann
und was für Prozesse ausgelöst werden (s. Abschnitt 2.1.1), auf welchen Zeit-
skalen diese ablaufen (s. Abschnitt 2.1.2) und welche Auswirkungen dieser Ener-
gieeintrag haben kann (s. Abschnitt 2.1.3). Der Schwerpunkt liegt dabei auf der
Wechselwirkung der in der Einleitung bereits erwähnten schnellen schweren Io-
nen. An dem Probensystem Strontiumtitanat führen schnelle schwere Ionen zu
permanenten Veränderungen. An diesen Veränderungen sollen die Prozesse durch
den Energieeintrag studiert werden. Daher werden wichtige bisherige Arbeiten im
Zusammenhang mit ioneninduzierten Veränderungen in Strontiumtitanat zusam-
men mit den Eigenschaften des Dielektrikums im Abschnitt 2.2 vorgestellt.
2.1 Ionen-Materie-Wechselwirkung
In diesem Abschnitt des Grundlagenkapitels wird die Wechselwirkung positiv
geladener Ionen mit Materie behandelt. Ein solches Ion mit der elektrischen La-
dung Q = q · e (e = Elementarladung) erfährt in einem elektrischen Feld eine
Beschleunigung. Abhängig von der elektrischen Potentialdiﬀerenz U erhält es die
kinetische Energie Ekin = Q ·U . Gleichzeitig führt das Ion abhängig von seinem
Ladungszustand die potentielle Energie Epot =
∑
q Eion, q→q+1 mit sich. Eion,q→q+1
ist die Ionisierungsenergie, die aufgebracht werden muss, um ausgehend vom La-
dungszustand q ein weiteres Elektron des Atoms zu entfernen. Diese Energie kann
aus experimentellen Daten entnommen werden [29]. Bei der Wechselwirkung des
Ions mit Materie ﬁndet ein Transfer der Energie und des Impulses des Ions auf die
Materie statt. Wie dieser Vorgang beschrieben wird, kann dem Abschnitt 2.1.1
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entnommen werden. Bei diesem Prozess spielen verschiedene Dissipationskanäle
eine Rolle. Einer dieser Kanäle ist eine elektronische Anregung. Diese führt zu
Sekundärprozessen, deren Zeitskalen sich um Größenordnungen unterscheiden.
Im Abschnitt 2.1.2 wird näher darauf eingegangen. Die Auswirkungen, die aus
diesem Energieeintrag resultieren, werden in Abschnitt 2.1.3 behandelt. Dabei
werden das Phänomen der Zerstäubung von Teilchen, die Materialmodiﬁkatio-
nen durch den Ioneneinschlag sowie die theoretischen Modelle zur Erzeugung von
Materialmodiﬁkationen und Sekundärionenformationen erläutert.
2.1.1 Energieeintrag durch das Ion
Penetriert ein Ion den Festkörper, kommt es zu einer über das elektrische Feld
vermittelten Wechselwirkung. Abhängig von der Energie und dem Impuls des
Ions sowie der Teilchendichte n des Festkörpers, also der Menge an möglichen
Stoßpartnern, kommt es zu Stoß- und Streuprozessen sowohl mit den Elektronen
als auch mit den Atomrümpfen des Festkörpers, die zu einem Bremsprozess des
Ions führen. Die Größe, die in diesem Zusammenhang als Maß angegeben wird,






Das Bremsvermögen kann auf zwei Anteile zurückgeführt werden: auf einen Anteil
aus der Wechselwirkung des Ions mit den Atomrümpfen, das nukleare Bremsver-
mögen Sn, und einen Anteil der Wechselwirkung mit dem Elektronensystem, das
sogenannte elektronische Bremsvermögen Se, zu dem Ionisationsprozesse und die
Erzeugung von Elektronen-Loch-Paaren gehören. Das Programm SRIM (Akro-
nym für Stopping and Range of Ions inMatter) von Ziegler et al. [30, 31] rechnet
das Bremsvermögen von Ionen in Materie aus und nähert es zeitlich durch experi-
mentelle Stützstellen an. Abbildung 2.1 zeigt die Auftragung der Daten aus einer
SRIM-Simulation. Dargestellt ist der Zusammenhang zwischen der kinetischen
Energie E und dem Bremsvermögen S(E) = Sn + Se.
Für den ersten Anteil der Berechnung des Bremsvermögens, den nuklearen Anteil,
verwendet SRIM eine Monte-Carlo-Simulation, die binäre Kollisionsannäherung
(binary collision approximation), bei der jeweils ein zufälliger Stoß zwischen dem
Ion und einem Atomrumpf simuliert wird. Hierzu wird ein Stoßintegral gelöst,
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Abbildung 2.1: SRIM-Simulation für Uran in Strontiumtitanat mit einer angenommenen
Dichte von 5,11 g/cm3. In Rot ist der durch Stöße an Festkörperatomen berechnete Energie-
verlust pro Wegstrecke Sn dargestellt. Als schwarze Linie ist das durch Elektronen getriebene
Bremsvermögen Se erkennbar. Die blaue Linie zeigt die Summe aus beiden.
dessen Lösung der Energieübertrag T und der Stoßwinkel Θ zwischen Ion und
einem Festkörperatom ist. Der Stoßwinkel wird über ein interatomares Potential


























Dabei sind Ec die Energie im Schwerpunktsystem (Ec = E m2m1+m2 ) und p der
Stoßparameter. Das Problem der Modellierung verschiebt sich dadurch hin zu
einer geeigneten Wahl eines Potentials V (r). Die am weitesten verbreiteten Po-
tentiale sind jene, die ein Coulomb-Potential (∼ r−1) multipliziert mit einer Ab-
schirmfunktion Φ nutzen. Diese bestehen meist aus einer Linearkombination von
Exponentialfunktionen. SRIM verwendet ein universelles Abschirmpotential ΦU
mit einer Überlagerung von vier Exponentialfunktionen, was die beste Anpassung
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an experimentelle Daten liefert [30, 32].
Das Programm SRIM beinhaltet jedoch einige Näherungen, die es bei der Inter-
pretation von Daten zu beachten gilt. Im SRIM-Code werden nur neutrale Atome
betrachtet, der Ladungszustand des Ions wird nicht berücksichtigt. Während des
Stoßes des „Ions“ und des Atomrumpfs werden beide immer als sphärische Körper
angenommen, mögliche Polarisationseﬀekte werden nicht beachtet. Es werden kei-
ne zum Stoß korrelierten inelastischen Prozesse berücksichtigt. Insgesamt können
mit SRIM Messkurven gut nachgebildet werden. Der Code wird durch die Ent-
wickler kontrolliert und um neue Messwerte zur Verbesserung der Simulationen
erweitert.
Der zweite Anteil, das Bremsen über die Interaktion mit den Elektronen des
bestrahlten Materials, ist ein komplexer Vorgang. Das Ion ändert beim Durch-
dringen der Festkörperelektronenwolke abhängig von seiner Geschwindigkeit und
der Elektronendichte kontinuierlich seinen Ladungszustand. Die Festkörperteil-
chen vor und um das Ion herum werden polarisiert und ändern damit die lokale
Elektronendichte. Auch die Ladungsdichte des Ions selbst kann sich durch Po-
larisation ändern. Es kann zu quantenmechanischer Abstoßung (Pauli-Prinzip)
kommen, wenn Elektronen des Ions auf Elektronen im selben quantenmecha-
nischen Zustand der Festkörperteilchen treﬀen. In Halbleitern bzw. Isolatoren
kann es zudem zu einem Bandlückeneﬀekt kommen. Innerhalb der Bandlücke
sind keine besetzbaren elektronischen Zustände, was zu einer Verringerung von
möglichen Anregungszuständen führt. Dadurch wird die Energieaufnahme des
Elektronensystems reduziert. Zur Modellierung des elektronischen Bremsvermö-
gens in SRIM werden zwei theoretische Modellansätze verwendet. Beide sind je-
weils nur für einen gewissen Gültigkeitsbereich anwendbar. An den Grenzen des
Gültigkeitsbereiches, zwischen den beiden theoretischen Beschreibungen, müssen
die theoretischen Werte durch experimentell gewonnene Daten angepasst werden.
Das elektronische Bremsvermögen steigt zunächst mit zunehmender Projektilge-
schwindigkeit v linear mit der Geschwindigkeit an.
Se,LSS(E) ∼ v ∼
√
E (2.4)
Modelliert wird dieses Verhalten über die Erweiterungen der Theorie von Lind-
hard. Er stellte zunächst eine Theorie zur Beschreibung von Ionen in einem frei-
en Elektronengas auf. Die Elektronen werden wie Wellen in einem harmonischen
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Oszillator behandelt, die durch den Energie- und Impulsübertrag des vorbeikom-
menden energiereichen Ions entsprechend ihren Zustand ändern. In der Erwei-
terung hin zu Festkörpern (Lindhard-Scharﬀ-Schiott-Bereich, kurz: LSS) werden
die elektronischen Zustände mit einer lokalen Dichtenäherung simuliert, wobei
die Elektronendichten innerhalb des Festkörpers sich nur geringfügig ändern. Der
Gültigkeitsbereich dieser Theorie ist jedoch beschränkt, da relativistische Eﬀekte
gänzlich unberücksichtigt bleiben.
Für hohe Energien wird die Theorie von Bethe und Bloch genutzt. Hier kommen
die relativistischen Eﬀekte zum Tragen. Als Annahmen gehen ein, dass das Ion
sowohl sehr viel schneller als auch viel schwerer als die Elektronen im Festkörper
ist. Mögliche Kernreaktionen werden außer Acht gelassen. Die Energieabhängig-
keit ist:
Se,BB(E) ∼ lnE + const.
E
(2.5)
Weitere Ausführungen und Herleitungen können dem Buch von Ziegler et al. [30]
entnommen werden. Eine übersichtliche Zusammenfassung ﬁndet sich zudem in
[33].
Die wichtige Botschaft dieses Abschnitts ist, dass SRIM ein brauchbares Werk-
zeug darstellt, mit dem der Energieeintrag in den Festkörper abschätzbar ist.
Die sich anschließenden Fragen sind, in welchen Zeitskalen die Abbremsprozes-
se stattﬁnden und was mit dem Festkörper passiert, wenn das Ion die Energie
abgegeben hat. Dies soll im nachfolgenden Abschnitt erläutert werden.
2.1.2 Zeitskalen von Energieübertragungsprozessen
Wie im vorherigen Abschnitt schon beschrieben wurde, wird das Bremsen im
Festkörper durch die zwei Kanäle, das nukleare und das elektronische Brems-
vermögen, beschrieben. Gerade am Vorgang des elektronischen Abbremsens sind
viele Prozesse beteiligt. Diese ﬁnden zudem auf unterschiedlichen Zeitskalen statt.
Abbildung 2.2 gibt einen Überblick über die zeitlichen Räume, auf denen einzelne
Prozesse ablaufen. Nach dem Beschuss mit einem Ion oder durch den Eintrag von
Energie mit einem Laser gibt es den Prozess der Erzeugung von Ladungsträgern.
Durch Photonen können Elektronen vom Valenz- in das Leitungsband gehoben
werden (Photonenabsorption). Zudem kann es zu Stoßprozessen der Elektronen
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Abbildung 2.2: Übersicht der Zeitskalen von Anregungsprozessen im Festkörper. Jeder blaue
Balken gibt die charakteristischen Zeitbereiche der einzelnen Prozesse an. Quelle: [34]
oder Löcher mit anderen Ladungsträgern kommen, die dadurch vom Valenz- ins
Leitungsband gehoben werden können (Stoßionisation). Dies alles ﬁndet zeitlich
im Bereich von einigen Femtosekunden statt.
Als simultan ablaufender bzw. als Folgeprozess ﬁndet die Thermalisierung statt,
wobei die Thermalisierung über Ladungsträger-Ladungsträger-Streuung mit der
Erzeugung von Ladungsträgern einhergeht. Die Kopplung an das Gitter ist be-
dingt durch die Zeitskalen der Gitterschwingung erst ab 10−13 s von Bedeutung.
Der Prozess der Ladungsträgerabnahme ist zeitlich an die Lebensdauer der ange-
regten Elektronenzustände geknüpft. Die Abregung kann über diverse Prozesse
erfolgen, die Auger-Rekombination, bei der Energie auf einen anderen Ladungs-
träger übertragen wird, die Strahlungsrekombination, bei der Licht emittiert wird,
und den Diﬀusionsprozess, bei dem die Ladungsträger sich verteilen.
Wenn die Ladungsträger und das Gitter im thermischen Gleichgewicht sind und
überschüssige freie Ladungsträger verschwunden sind, verhält sich das Mate-
rial wie ein konventionell geheiztes Material. Wenn die Gittertemperatur den
Schmelz- oder Siedepunkt erreicht, können Phasenübergänge stattﬁnden. Das
Material beﬁndet sich in einem überhitzten Zustand. Steht ein Nukleationskeim
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zur Verfügung, kann es zu einem Phasenübergang kommen. Diﬀusionsprozesse
führen zu einer Abkühlung des gesamten Bereichs. Der Festkörper erstarrt an-
schließend wieder [34].
2.1.3 Auswirkung des Energieeintrags
Bei der Betrachtung des Bremsvermögens zeigte sich schon, dass das Ion als Pro-
jektil durch Stöße andere Festkörperatome in Bewegung setzten kann. Tritt bei
einem solchen Prozess ein Festkörperatom aus der Oberﬂäche heraus, wird die-
ses als Sekundärteilchen bezeichnet. Dieses Sekundärteilchen kann als neutrales
Atom, Molekül, Molekülfragment oder Cluster oder als Ion bzw. geladenes Frag-
ment austreten. Dieser Eﬀekt wird allgemein als Zerstäubung oder sputtering
bezeichnet. Daneben kann es Eﬀekte wie die Emission von Sekundärelektronen
oder Photonen geben, die aus den elektronischen Anregungsprozessen stammen.
Zerstäubung
Abbildung 2.3: Die verschiedenen Bereiche der Zerstäubung: a) der Einzelanstoßbereich (sin-
gle knockon regime), b) die lineare Stoßkaskade (linear cascade regime) und c) der Spitzen-
bereich (spike regime). Gezeigt werden jeweils die als weiße Punkte dargestellten Atompo-
sitionen im Kristall mit der als vertikale Linie eingezeichneten Oberﬂäche. Die Pfeile sollen
jeweils Geschwindigkeitsvektoren der einzelnen Partikel symbolisieren. Die gestrichelten Li-
nien stellen eine mögliche Trajektorie eines Teilchens dar. Quelle: [35]
Die Zerstäubungsprozesse werden im allgemeinen in drei verschiedene Bereiche
unterteilt, die in Abbildung 2.3 veranschaulicht sind. Der Einzelanstoßbereich
(single knockon regime) in Abbildung 2.3 a ist für leichte Projektile mit niedrigen
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Energien relevant (z. B. ein Protonenbeschuss mit Ekin < 1 keV in Metall).
Hierbei verlassen einige wenige Partikel durch direkte Stöße mit dem Projektil die





ist meist < 1. Im Festkörper werden Defekte erzeugt.
Der Bereich der linearen Stoßkaskade, in Abbildung 2.3 b schematisch dargestellt,
zeichnet sich durch eine relativ lange mittlere freie Weglänge zwischen einzelnen
Stößen aus. Der typische Energiebereich der Primärionen liegt im Bereich von 1
keV bis 100 keV. Der elastische Energieeintrag ist dominierend. Die Anzahl der
an einer Stoßkaskade beteiligten Festkörperteilchen hängt annähernd linear von
der zugänglichen kinetischen Energie ab. Eine Zerstäubungsausbeute in diesem





mit dem nuklearen Bremsvermögen des Projektils mit der Energie E0 Sn(E0),
der Oberﬂächenbindungsenergie U des Zielmaterials und dem Faktor α, der den
Energieübertrag in die Oberﬂächenregion aus dem Bremsvermögen beschreibt.
Der Spitzenbereich (spike regime) in Abbildung 2.3 c stellt das Extrem der Stoß-
kaskade dar. Die typischen Energien der Primärionen sind > 100 keV. Die mittlere
freie Weglänge ist so klein, dass sich quasi jedes Atom innerhalb eines bestimmten
Volumens bewegt. Dieses Verhalten spielt bei dem Prozess des elektronischen Zer-
stäubens eine Rolle. Das Projektil durchdringt bei diesem Prozess den Festkörper,
ohne mit dem Gittersystem direkt zu interagieren. Der Energieeintrag erfolgt im
Wesentlichen nur durch inelastische Prozesse in das elektronische System, invol-
viert jedoch über Sekundärprozesse eine hohe Zahl von Festkörperpartikeln. Die




















angenähert, wobei r der Radius des angeregten Bereichs, M die molare Mas-
se und U die Oberﬂächenbindungsenergie im Zielmaterial, N die Atomdichte,
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EA = kBTA (mit TA der Temperatur des Atoms) die lokale Energie sind [26].
Abbildung 2.4: a) Geätzte Strukturen an ioneninduzierten Störstellen in LiF [39]; b) amorpher
Zylinder im Supraleiter Bi2Sr2CaCuO8 nach Ioneneinschlag [40]; c) Filter aus Glimmer mit
durchgängig geätzten Kanälen [41]; d) 3D-Struktur aus Nanodrähten. Die Drähte wurden
in einer geätzten Polyamidfolie gewachsen [42]. e) ioneninduzierter Krater in PMMA [43];
Hügel (f), nach senkrechter Bestrahlung) und Hügelkette (g), streifender Ioneneinfall 1◦) in
Strontiumtitanat [17]
Es schließt sich die Frage an, wie das elektronische Zerstäuben wirklich aussieht,
welche Prozesse im Einzelnen ablaufen. Der Fokus liegt dabei auf einem Ener-
giebereich mit einer speziﬁschen Energie von mehr als 0,5 MeV/u und schweren
Ionen, wie sie in dieser Arbeit genutzt werden. Der Anteil der elastischen Pro-
zesse durch direkte Stöße mit den Festkörperatomen ist deutlich verringert (Sn
< 1 % S(E)). Es ﬁndet sich ein bestimmtes Volumen entlang der Ionenﬂugbahn,
in dem eine sehr hohe Anregung des elektronischen Systems vorherrscht. Ex-
perimentell kann man dies durch einen zylindrischen veränderten Bereich, eine
Spur, beobachten [39, 40, 44–47]. Dieser Bereich hat einen typischen Durchmes-
ser von 5 nm bis 20 nm, während die Länge, abhängig von der Projektilenergie,
bei einigen µm liegt. Im Inneren dieses Spurvolumens kann ein Kristall komplett
amorphisiert sein (s. Abbildung 2.4 b). Die amorphisierten Bereiche lassen sich
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zum Teil selektiv ätzen (s. Abbildung 2.4 a und c). Dies nutzt man beispielswei-
se dafür aus, in Kunststoﬀen oder Kristallen feine Tunnel als Ausgangsmaterial
für die Herstellung von Membranen oder dreidimensionalen Nanostrukturen zu
generieren (s. Abbildung 2.4 c und d sowie Referenzen [41, 48–53]). An der Ober-
ﬂäche können sich Krater [43] oder Hügel [17, 54–57] an der Eintrittsstelle des
Ions bilden. Abbildung 2.4 e und f veranschaulichen dies noch einmal. Durch das
Verkippen der Probe bezüglich der Flugrichtung des Projektils bringt man die
mögliche Ionenspur nah an die Oberﬂäche. Nach der Bestrahlung kann man dann
bei den hügelbildenden Materialien auf der Oberﬂäche Hügelketten beobachten
(s. Abbildung 2.4 g und Referenzen [16, 21]). Bei der Betrachtung dieser Oberﬂä-
chenhügel oder Hügelketten in Abhängigkeit vom elektronischen Bremsvermögen
zeigt sich ein Schwellwertverhalten (threshold) [18, 23, 58]. Dieses Verhalten kann
so interpretiert werden, dass die Erzeugung der Hügel wirklich durch eine elek-
tronische Anregung hervorgerufen wird. Erst wenn diese Anregung einen anderen
Prozess einleiten kann (z. B. Schmelzen, Sublimation, Überwinden von Bindungs-
und/oder Aktivierungsenergien), setzt die Formation ein.
Modelle der Anregungsmechanismen
Das Coulomb-Explosions-Modell
Zur Erklärung der beobachteten Spuren des Ioneneinschlags gibt es verschiede-
ne Ansätze. Eine der frühsten Ideen stammt von Fleischer et al. [59] und wird
als Coulomb-Explosions-Modell bezeichnet. Er untersuchte in erster Linie geätzte
Spuren in Festkörpern und fand heraus, dass bei Materialien mit kleinem spe-
ziﬁschem Widerstand (< 2000 Ωcm) keine Spuren zu ﬁnden sind, während bei
jenen mit größerem speziﬁschem Widerstand Spuren beobachtbar waren. Flei-
schers Idee besteht darin, dass das Ion entlang seiner Flugbahn Energie an die
Elektronen abgibt. Als Folge des Energieübertrags bewegen diese sich radialsym-
metrisch vom Zentrum der Ionenﬂugbahn in einen Außenbereich weg. Im Zentrum
bleiben die nun nicht mehr abgeschirmten Ionenrümpfe des Festkörpers zurück.
Sie beginnen sich gegenseitig abzustoßen. Abhängig von der Geschwindigkeit, mit
der die positive Ladungsdichte abgeschirmt werden kann, etwa durch Elektronen-
bewegung oder Löchertransport, ändert sich der Schaden entlang der Flugbahn.
Für die Erzeugung von Spuren stellt Fleischer vier Kriterien auf:
(1) Die abstoßenden Kräfte durch die nicht abgeschirmten Rümpfe müssen die
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pro atomaren Flächenelement ∼ r2)
abgeschätzt. Dabei sind n die mittlere Zahl von Ionisierungen, e die Elemen-
tarladung, ǫ die dielektrische Konstante des Materials und a0 der mittlere
Atomabstand. Die Bindungskräfte werden über den Elastizitätsmodul E





(2) Um eine Spur zu erzeugen, muss die mittlere Zahl von Ionisierungen n > 1
sein.
(3) Elektronen aus den Außenbereichen der Ionenﬂugbahn dürfen die positiven
Atomrümpfe des Festkörpers nicht direkt neutralisieren. Daher muss die
Elektronendichte nElektronen zum Zeitpunt der Bewegung der Atomrümpfe
(∼ 10−13 s nach dem Einschlag =ˆ Zeitskala der Gitterschwingung) kleiner





Dabei sind nAtomrümpfe pro Ebene die Anzahl der Ionen pro atomarer Ebene,
µElektronen die Beweglichkeit der Elektronen, kB die Boltzmannkonstante, T
die Temperatur und t die Diﬀusionszeit.
(4) Das letzte Kriterium in Fleischers Modell ist die Betrachtung von Löchern.
Ist die Mobilität von Löchern groß, reicht die Dichte an Ionen innerhalb






Mit diesem Modell hat man zunächst eine bildhafte Vorstellung von den mögli-
chen Prozessen, die zu den genannten Veränderungen führen. Man kann sich leicht
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vorstellen, dass durch einen auf der Coulomb-Abstoßung basierenden Mechanis-
mus Teilchen emittiert werden [60], man also Zerstäubung beobachten kann. Da-
mit wäre unter anderem eine Kraterbildung erklärbar. Eine Hügelbildung durch
den Druck, den die abstoßenden Teilchen aufbauen und der eine Vorzugsrichtung
zur Oberﬂäche hin hat, kann man sich ebenso vorstellen. Weitere experimen-
telle Befunde zeigten, dass Materialien wie NiTi-Legierungen, also Metalle, sehr
wohl amorphisierte Bereiche zeigen [61, 62], was zunächst im Widerspruch zu
Fleischers Theorie steht. Damit wurden andere Ideen wie das von Seitz und Köh-
ler beschriebene Konzept des Thermal Spike neu diskutiert [36]. Die Ideen des
Coulomb-Explosions-Modells werden weiterhin aufgegriﬀen und für Simulationen
genutzt [63–65].
Das Thermal-Spike-Modell
Das Modell des Thermal Spike geht von der Annahme aus, dass der Energieeintrag
des Projektils durch eine Wärmeenergie und eine damit verknüpften Temperatur
beschrieben werden kann. Die Temperaturen des Gittersubsystems des Festkör-
pers und des Elektronensubsystems werden separat betrachtet [66]. Beide Sys-
teme sind gekoppelt und können Wärmeenergie austauschen. Das Ion deponiert
seine Energie beim Flug durch den Festkörper zunächst nur im Elektronensub-
system. Dieses heiße Elektronensubsystem beginnt zu thermalisieren. Es ﬁnden
Elektronendiﬀusionsprozesse und die Abgabe der Energie an das Gitter statt.
Dadurch wird das Gitter geheizt und Diﬀusionsprozesse beginnen. Zudem kann
es zu Phasentransformationen kommen (Schmelzen, Verdampfen, Sublimation)
[67–69]. Genutzt wurde dieses Modell, um die Radien der Spuren durch Ionen-
einschlag auszurechnen [70]. Mathematisch ausgedrückt wird dieses Modell über









(~r, t) = ∇ · [KG∇TG(~r, t)] + g(Te(~r, t)− TG(~r, t)) (2.13)
Die Variable Ce,G ist die speziﬁsche Wärmekapazität, Ke,G die thermische Leit-
fähigkeit und Te,G die Temperatur jeweils des Elektronensubsystems (mit dem
Index e gekennzeichnet) und des Gitters (mit dem Index G). Der Vektor ~r be-
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zeichnet den Ortsvektor. Die Zeit ist mit der Variablen t gekennzeichnet. Der
Ausdruck A(~r, t) ist der Anregungsterm, der den Energieeintrag in das Elektro-
nensubsystem beschreibt. Der Parameter g ist die Kopplungskonstante, die die
beiden Subsysteme miteinander verknüpft. Die Emission von Partikeln wird, wie
oben schon angedeutet, auf Verdampfen oder Sublimation zurückgeführt [72, 73].
Das Exciton-Self-Trapping-Modell
Das Exzitonen-Selbsteinfang-Modell (exciton self-trapping) geht auf Arbeiten von
Itoh [74] zurück. Als Exzitonen-Selbsteinfang wird der Prozess bezeichnet, bei
dem die Translationsbewegung des Exzitons durch die Kopplung an das Git-
ter überwunden wird. Die Energie der elektronischen Anregung wird durch eine
lokale Gitterverzerrung lokalisiert. Es ist naheliegend, dass bei hohen Exzitonen-
dichten von einem Exziton pro Gittereinheitszelle die Gitterstruktur aufgehoben
wird und neue Strukturen entstehen können [23]. Die starke Lokalisierung der
Energie ermöglicht es zudem, Bindungen des Festkörpers zu brechen. Ein Zu-
sammenhang zwischen Festkörpern, in denen ein solcher Exzitonen-Selbsteinfang
möglich ist, und einer Spurbildung wurde bereits in [75] herausgestellt. Das Bild
des Exciton-Self-Trapping-Modells ﬁndet zeitlich vor den thermischen Prozessen
statt, die mit dem Thermal-Spike-Modell verknüpft sind. Die wichtigste Frage-
stellung ist, welcher Prozess die wesentlichen Materialveränderungen (z. B. den
Schwellwert der Spurbildung) tatsächlich beeinﬂusst: ob diese im relativ früh ab-
laufenden Exzitonen-Selbsteinfang begründet liegen (Zeitskala im Bereich von ≈
100 fs [76]) oder dem später einsetzenden Phasenübergang (einige ps). Wenn der
Exzitonen-Selbsteinfang von entscheidender Bedeutung ist, dann wird ein unter-
schiedliches Verhalten für Systeme, bei denen ein Selbsteinfang auftritt, und sol-
che, in denen er nicht auftritt, erwartet. Itoh teilt dafür die Probensysteme in zwei
Kategorien ein [23]. Die in dieser Arbeit verwendeten Probensysteme Strontium-
titanat und Titandioxid sind mit Schwellwerten unter 10 keV/nm der Kategorie
II von Itoh zuzuordnen, bei denen das Modell des Exzitonen-Selbsteinfangs eine
mögliche Erklärung für Veränderungen darstellt.
Modell der nichtthermischen Phasenübergänge
Ein weiteres Modell zur Erklärung der experimentellen Befunde ist ein Mechanis-
mus, der aus Betrachtungen von intensiver Laserstrahlung auf Materie stammt.
31
2 Grundlagen
Durch intensive energiereiche Laserstrahlung werden ultraschnelle Phasenüber-
gänge [34, 77–81], Laserablation [82, 83] und kohärente Phononen [84, 85] erzeugt.
Die ultraschnellen Phasenübergänge werden mit einem nichtthermischen Phasen-
übergang erklärt. Durch das hohe Laserfeld kommt es zu einer vorübergehenden
Änderung der zwischenatomaren Potentiale. Diese neue Potentiallandschaft regt
zu einer Bewegung der Atomrümpfe und zu einem Übergang hin in einen neuen
vorübergehenden Zustand an [80, 81]. Nach der Relaxation des elektronischen
Systems und damit der potentiellen Energielandschaft kann das Material in eine
neue Gleichgewichtskonﬁguration relaxieren, welche sich von der ursprünglichen
Konﬁguration unterscheiden kann. Der Prozess benötigt nur die elektronische An-
regung und eine damit einhergehende Änderung in der atomaren Potentialland-
schaft, ohne dass kinetische Energie (oder das Pendant, die Temperatur) vom
Elektronen- in das Gittersubsystem transferiert werden muss. Dadurch spielt sich
dieser Prozess auf Skalen der Gitterschwingungen ab (einige 10 fs)[86].
Beispiele für Simulationen
Die Grundidee, dass durch die hohe Anregung eine neue Potentiallandschaft er-
zeugt wird oder die Materialeigenschaften massiv beeinﬂusst werden, wird in
den heutigen Simulationen über die Verknüpfung diverser Simulationsmethoden
genutzt. Osmani et al. [87] nutzten bereits ein Hybridmodell, bei dem sie die elek-
tronische Anregung, simuliert über eine Monte-Carlo-Simulation, mit den Wär-
mediﬀusionsgleichungen aus dem Thermal-Spike-Modell verknüpfen. Die mit der
Monte-Carlo-Simulation beschriebene Dynamik der Elektronen wird hierbei zur
Generierung von geeigneten Startparametern für die in die Wärmeleitungsglei-
chungen eingebrachten Parameter (wie die Wärmekapazität) genutzt. Anschlie-
ßend wird über diese Wärmetransportgleichung die zeitliche Entwicklung der
Elektronen- und Gittertemperaturen berechnet.
Die Weiterführung dieser Idee in einem weiteren Hybridmodell zur Beschreibung
nichtthermischer Phasenübergänge wird von Medvedev et al. in [86] beschrieben.
Er modelliert die Dynamik der Elektronen (wie Osmani in [87]) über eine Monte-
Carlo-Simulation und beschränkt sich nur auf die tiefen Löcher und hoch ange-
regten Elektronen ober- und unterhalb einer gewissen Energieschwelle. Die niede-
renergetischen Elektronen werden über eine Temperatur genähert. Anschließend
wird die Molekulardynamiksimulation für die Modellierung des Gittersystems
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herangezogen. Im ersten Schritt werden aus Startbedingungen ein Anfangsatom-
gitter für die Molekulardynamik und eine Anfangselektronenverteilung vorgege-
ben. Die daraus resultierende Energieverteilung, der Hamiltonian, wird über einen
Tight-Binding-Ansatz berechnet. Aus seinen Energieeigenwerten ergibt sich die
Vorgabe für ein Energiespektrum, das dem Elektronensystem übergeben wird.
Dieses Energiespektrum wird zur Berechnung einer neue Elektronenverteilung
verwendet, die für die Simulation der neuen Potentiallandschaft genutzt wird.
Aus der neuen Potentiallandschaft ergeben sich Kräfte, die auf die jeweiligen al-
ten Atompositionen wirken. Hier kommt die Molekulardynamik zum Tragen, die
die neuen Atompositionen ausgibt. Diese werden für die Berechnung im nächsten
Zeitschritt im Hamiltonian genutzt. Es sei jedoch anzumerken, dass dieses Modell




In dieser Arbeit werden geladene Zerstäubungsprodukte, die Sekundärionen, mit-
tels Flugzeitmassenspektrometrie analysiert. Bis heute ist der Prozess der Sekun-
därionenbildung nicht komplett verstanden. Einen Überblick über diverse Model-
le gibt die Veröﬀentlichung von Williams [88]. Wucher [89] fasst die Bildung von
Sekundärionen unter experimentellen Gesichtspunkten zusammen. Williams [88]
zeigt eine Abbildung, die anschaulich verschiedene Möglichkeiten der Anregung
von Atomen und der Ionisation in einem Energieband-Diagramm darstellt. Sie
wurde dieser Arbeit in der Abbildung 2.5 beigefügt. Mögliche Prozesse werden
wiedergegeben, die beim Verlassen eines Atoms oder Ions durch Wechselwirkung
mit der Oberﬂäche erfolgen können.
Gezeigt wird jeweils links eine Festkörperbandstruktur mit den bis zur Fermiener-
gie besetzten Elektronen. Rechts ist der Potentialtopf eines vom Festkörper se-
parierten Atoms dargestellt. Beide sind durch eine Potentialbarriere voneinander
getrennt. Die oberen Bilder veranschaulichen Ladungstransferprozesse zwischen
dem Festkörper und dem Atom, die mit einem Abregungsprozess (de-excitation)
verknüpft sind. Es handelt sich um einen resonanten Prozess, das quantenmecha-
nische Tunneln. Ein neutrales angeregtes Atom M* oder ein neutrales Atom im
Grundzustand M gibt ein Elektron an den Festkörper ab und ist dadurch positiv
geladen. Dieser Prozess ist nur dann möglich, wenn die Ionisierungsenergie I klei-
ner als die Austrittsarbeit Φ ist. Alternativ nimmt ein neutrales Atom mit der
Elektronenaﬃnität A größer als die Austrittsarbeit Φ oder ein angeregtes Atom
ein Elektron von der Oberﬂäche auf und wird dadurch negativ geladen.
Die mittlere Bildreihe zeigt einen Ladungstransferprozess, der mit einem Anre-
gungsprozess verknüpft ist. Ein Ion wird durch Aufnahme eines Elektrons neutra-
lisiert, liegt allerdings anschließend in einem angeregten Zustand vor. Die letzte
Bildreihe veranschaulicht Prozesse, die eine Anregung der Oberﬂäche vorausset-
zen, bevor es zu einer Ionisierung kommt.
Auf Grundlage dieser Überlegungen von möglichen Ionisierungsprozessen wurden
Versuche unternommen, den Ionisierungsprozess zu modellieren.
34
2.1 Ionen-Materie-Wechselwirkung
Abbildung 2.5: Vereinfachte schematische Darstellung möglicher Elektronenübergänge zwi-
schen einem die Oberﬂäche verlassenden Atom und dieser Oberﬂäche. Gezeigt werden
Abstand-Energie-Diagramme. Jeweils links in jedem Diagramm ist in Blau die energetische
Besetzung der Festkörperzustände mit Elektronen bis zur Fermienergie dargestellt. Rechts
in jedem Diagramm beﬁndet ein eingezeichneter Potentialtopf, der das Atom symbolisiert.
In dem Potentialtopf gibt es als gestrichelte Linien dargestellt Energiezustände. Atom und
Festkörper sind durch eine Potentialbarriere, die bis zur Vakuumenergie reicht, getrennt.
Durch resonante Prozesse (Tunneln) können Elektronen die Potentialbarriere zwischen Fest-
körper und Atom überwinden. Diese Prozesse führen zu a) Ladungsaustausch, der mit einem
möglichen Abregungsprozess des Atoms/Ions einhergehen kann, b) Ladungsaustausch, der
mit einem Anregungsprozess einhergehen kann, und c) elektronischen Anregungen zwischen
Festkörper und Atom. Jeweils unter jedem Diagramm ist die Bedeutung des Prozesses für
das Atom ausgeschrieben. Ein neutrales Atom in seinem Grundzustand wird mit M bezeich-
net, ein angeregtes Atom wird mit M* symbolisiert und ein geladenes Teilchen wird jeweils
mit dem Vorzeichen der Ladung als hochgestelltem Index ± versehen. Die roten Kreise sollen
einzelne Elektronen symbolisieren, die sich, durch die Pfeile symbolisiert, entweder entlang
des Ortes bewegen (Ladungsaustausch) oder entlang der Energieachse (An-/Abregung). Das
Bild orientiert sich an [88].
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Abbildung 2.6: Einzelelektronenbild ei-
nes Atoms mit dem Ionisierungsenergie-
niveau Ea im Bereich der Festkörpero-
berﬂäche. Quelle: [89]
Hier soll nun zunächst auf das „Tunne-
ling“-Modell [89–91] eingegangen werden.
Betrachtet werden demnach die Vorgän-
ge, die in den oberen zwei Reihen von Ab-
bildung 2.5 gezeigt werden. Das die Ober-
ﬂäche verlassende Atom hat ein Ionisie-
rungsenergieniveau Ea(z). Diese Ionisie-
rungsniveau hat zwei Grenzwerte: einen
für z → ∞, die Ionisierungsenergie I
(bzw. Elektronenaﬃnität A für den Fall
der Bildung von negativen Ionen) des
Atoms, und für z = 0, den Energiewert
Ea(0) an der Oberﬂäche. Das Energieni-
veau koppelt bei Annäherung des Atoms
an den Festkörper mit diesem, was ab ei-
nem gewissen Abstand zsat zum einen zu
einer Anhebung (bzw. einem Absenken im
Falle der Bildung von negativen Ionen) des Energieniveaus führt und zum ande-




[e4γ(z−zsat) + 1− e−4γzsat ]1/4 (2.14)
Dabei ist γ die inverse Abklinglänge und zsat ≈ e2/4Ea(0), die so genannte Sätti-
gungsdistanz, bei der die Fermienergie und Ea(z) sich kreuzen [91]. Um nun eine
Ionsierungswahrscheinlichkeit abzuschätzen, werden zwei Energien vergleichen:
zum einen die Energie für die Ionisiation I − Φ, zum anderen die Energie, die
durch die Unschärferelation E = ~
δt
vorgegeben ist. Das neutrale Atom ﬂiegt mit
einer Geschwindigkeit von vz von der Oberﬂäche weg. Das bedeutet, ein Elektron
kann nur die Zeit δt wechselwirken. Diese Zeit kann über die inverse Abklinglänge
γ abgeschätzt werden:
δt = (γvz)−1 (2.15)
Damit ergibt sich die Ionisierungswahrscheinlichkeit zu:













Die Ionisierungsenergie ist etwas modiﬁziert (I∗), um zu berücksichtigen, dass
der Zustand an der Oberﬂäche verschoben ist. Der Vorfaktor F berücksichtigt
den Grenzwert der Ionisierungswahrscheinlichkeit für unendlich hohe Emissions-
geschwindigkeiten.
Nimmt man nun den Fall von Substratanregungen hinzu, wird die Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit um einen adiabatischen Term ergänzt. Die Wahrscheinlichkeit
für einen Übergang hängt in diesem Fall von der Temperatur des elektronischen
Subsystems Te ab:






Die Kombination beider Terme wurde für Simulationen bereits verwendet [92].
Dieses Modell kann jedoch die experimentelle Beobachtung, dass Sauerstoﬀ bzw.
Oxide auf der Oberﬂäche die Ionisierungswahrscheinlichkeit um bis zu vier Grö-
ßenordnungen verändern, selbst wenn man eine oxidinduzierte Austrittsarbeits-
änderung Φ in Betracht zieht, nicht erklären [89].
Abbildung 2.7: Schematisches Energiedia-
gramm der kovalenten Energiekurve (i)
M + X und der ionischen potentiellen
Energiekurve (ii) M+ + X−, die sich am
Punkt Rc schneiden. Quelle: [93]
Ein anderes Modell, das sogenannte
Bond-Breaking-Modell [88, 89, 91, 93,
94], wird zur Beschreibung dieses Eﬀek-
tes herangezogen und ﬁndet Anwendung
bei der Beschreibung von ionischen Kris-
tallen und Oxiden. Die Ionisation wird
auf einen Dissoziationsprozess zwischen
einem die Oberﬂäche verlassenden Atom
und der Oberﬂäche an sich zurückgeführt.
Man vergleicht zwei mögliche Szenari-
en des Dissoziationsprozesses: einmal ver-
lässt ein neutrales Atom die Oberﬂäche,
wie man es bei einer kovalenten Bindung
erwarten kann (s. Abbildung 2.7 (i)), ein
anderes Mal verlässt es die Oberﬂäche als
Ion, bedingt durch einen ionischen Cha-
rakter der Bindung innerhalb der Ober-
ﬂäche (s. Abbildung 2.7 (ii)). Für beide Prozesse kann eine Energiekurve der
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potentiellen Energie errechnet werden. Diese Kurven schneiden sich, wenn man
davon ausgeht, dass beide Zustände nicht interagieren können, in einem gewis-
sen Abstand Rc und können dann innerhalb eines Landau-Zener-Formalismus
beschrieben werden. Damit ergibt sich die Ionisierungswahrscheinlichkeit zu [93]:








mit dem Übergangsmatrixelement H, der Diﬀerenz der ersten Ableitung der Po-
tentialkurven a und der Geschwindigkeit v. Wenn man davon ausgeht, dass der
Kreuzungspunkt Rc außerhalb des Abstandes der attraktiven Bindungskräfte der
Oberﬂäche liegt, können der Kreuzungspunkt mit Rc = e2/(I − A) und die Ab-
leitungsdiﬀerenz mit |a| ≈ e2/R2c abgeschätzt werden.
Bei Oxiden ist darauf zu achten, dass es verschiedene Oxidationsstufen gibt, die
mit unterschiedlichen Wertepaaren (H, a) beschrieben werden [89].
2.2 Strontiumtitanat
Abbildung 2.8: Einheitszelle von Stron-
tiumtitanat; die grünen Kügeln stehen
für die Position von Strontium, blau für
Sauerstoﬀ und orange für Titan. Quelle:
[95]
Strontiumtitanat ist eine Keramik aus den
Elementen Strontium, Titan und Sauer-
stoﬀ mit der Stöchiometrie SrTiO3. Es liegt
bei Raumtemperatur als Kristall in einer
kubischen Perowskit-Struktur vor. In der
Einheitszelle des Kristallgitters beﬁnden
sich auf den acht Ecken des Würfels die
Strontiumatome, auf den Seitenﬂächen des
Wüfels die Sauerstoﬀatome und im Zen-
trum des Würfels ein Titanatom. Abbil-
dung 2.8 verdeutlicht dies graﬁsch. Die
grünen Kugeln versinnbildlichen das Stron-
tiumatom, die blauen Kugeln den Sauer-
stoﬀ und die orange Kugel das Titan. Die
Seitenlänge des Würfels, also die Gitter-
konstante, beträgt 0,39059 nm ± 0,0002
nm [96]. Die Materialdichte liegt bei 5,12
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g/cm3. In dieser Arbeit wichtige physikalische Größen von Strontiumtitanat sind
die Schmelztemperatur bei 2353 K, die Wärmeleitfähigkeit von 12 W/m K bei 100
◦C und eine hohe dielektrische Konstante ε von 300 [97]. Kristalle mit Perowskit-
Abbildung 2.9: Phasendiagramm des SrO-TiO2-Systems. Quelle: [98]
Struktur sind unter anderem bei der Untersuchung von Hochtemperatursupra-
leitern ins Visier der Forschung gekommen. Im Jahr 1987 wurde die Forschung
an solchen Keramiken mit dem Physiknobelpreis geehrt. Strontiumtitanat war
damals eines der wichtigsten Ausgangsmaterialen. Die Übergangstemperatur zur
Supraleitung lag jedoch bei 0.3 K und war damit nicht von großer Bedeutung für
Anwendungen, führte aber zu den entscheidenden Überlegungen und Entwicklun-
gen hin zu den Hochtemperatursupraleitern [99]. Heutzutage wird die Anwendung
von Strontiumtitanat in Feldeﬀekttransistoren diskutiert und zum Teil angewen-
det [100, 101].
Da die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit Ionen mit einem Energieeintrag ein-
hergeht, der zu einer Temperaturerhöhung der Probe führt, wird in Abbildung
2.9 das Phasendiagramm von Strontiumtitanat beziehungsweise des SrO-TiO2-
Systems dargestellt.
Polierte Strontiumtitanatkristalle stellten sich als ein gutes Modellsystem für
Rasterkraftmikroskopieuntersuchungen heraus. Die gelieferten Kristalle der Fir-
ma „CrysTec GmbH Kristalltechnologie“ sind auf wenige Nanometer glatt (Rau-
igkeit ∼ 0, 2 nm) und weisen im Rasterkraftmikroskop gut sichtbare Stufenkanten
auf (s. Abbildung 2.10 oder A.11). Die Terrassen sehen dabei körnig und ausge-
franst aus. Heizt man den Kristall im Vakuum, kann die Oberﬂäche geglättet
werden. Bei diesem Prozess bilden sich auf der Oberﬂäche kugelförmige Objekte
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Abbildung 2.10: Rasterkraftmikroskopbild einer in situ aufgenommenen sauberen Stronti-
umtitanatoberﬂäche mit einer Bildgröße von 800 nm x 800 nm und einer Rauigkeit rms <
1 nm. Quelle: [17]
mit einem Durchmesser von ungefähr 50 nm [102–104]. Die Hügel auf den Terras-
sen werden dabei auf Strontiumoxid zurückgeführt [103]. Die Entstehung dieser
strontiumdominierten Oberﬂäche wird ausgenutzt, um eine Titandioxidterminie-
rung zu erhalten. Hierzu wird das Strontiumoxid weggeätzt und so eine deﬁnierte
Oberﬂäche erzeugt [105].
Strontiumtitanatkristalle wurden bereits in früheren Experimenten innerhalb der
Arbeitsgruppe Schleberger zu Untersuchungen ioneninduzierter Modiﬁkationen
bereits herangezogen. Hier wurden die ersten Veröﬀentlichungen zu Spurbildung
in Strontiumtitanat von Akcöltekin et al. [16, 17, 21] erstellt. Diese sollen im
folgenden Abschnitt näher erläutert werden.
2.2.1 Strukturierung von Strontiumtitanat mit Ionenstrahlen
In Strontiumtitanat kommt es durch den Energieeintrag, den schnelle schwere Io-
nen einbringen, zu den bereits im Kapitel 2.1.3 erwähnten permanenten Modiﬁka-
tionen. Diese können mit Hilfe des Rasterkraftmikroskops abgebildet werden und
sind als Hügel an der Oberﬂäche auszumachen (s. Abbildung 2.4 f in Abschnitt
2.1.3). Da bei senkrechter Bestrahlung der Proben nur der Eintrittsbereich des
Ions an der Oberﬂäche liegt, ist die Projektion der Ionenﬂugbahn auf die Oberﬂä-
che minimal. Daher wurden die Proben unter ﬂachenWinkeln< 10◦ bestrahlt, um
den Verlauf der Ionentrajektorie entlang der Oberﬂäche verfolgen zu können. Eine
Projektion der gesamten Trajektorie auf die Oberﬂäche war hierbei das erklärte
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Ziel. Bei diesen verkippten Proben zeigten sich Hügelketten, also separierte ent-
lang der Ionenﬂugbahn angeordnete Hügel (s. Abbildung 2.4 g). Als Erklärung für
diese Hügelketten wird in den genannten Veröﬀentlichungen von Akcöltekin et al.
ein Zweitemperaturmodell (s. Thermal-Spike-Modell in Abschnitt 2.1.3) herange-
zogen, bei dem die Energie des Projektils das Elektronensystem heizt. Bei seiner
Bewegung durch den Strontiumtitanatkristall durchﬂiegt das Ion alternierend Be-
reiche hoher Elektronendichte, die um den Sauerstoﬀ herum angeordnet sind, und
weniger hoher Elektronendichte, um Strontium und Titan herum. Die Anfangs-
elektronendichten wurden über die Dichtefunktionaltheorie berechnet. An den
Orten mit hoher Elektronendichte ist das Heizen des Elektronensystems beson-
ders eﬀektiv. Bei einer angenommenen gleichen Kopplung zum Gitter sind somit
an den Orten hoher Elektronendichte besonders hohe Gittertemperaturen zu er-
warten. Phasenübergänge wie ein meist angenommener Schmelzprozess können
an diesen Stellen mit höherer Wahrscheinlichkeit stattﬁnden. Da jedoch mit ﬂa-
cher werdendem Winkel die Kettenlängen auf der Probe immer stärker in ihrer
Länge variieren, was sich in einem größerem Fehlerbalken der Kettenlänge für
kleine Einfallswinkel äußert, ist ein erklärtes Ziel dieser Arbeit herauszuﬁnden,
was die Ursache für diese Längenvariationen ist. Es stellt sich die Frage, ob es
sich um einen physikalischen Prozess handelt, wie etwa die zufällige Streuung des
Ions an Atomen aus dem geringen Anteil des nuklearen Bremsvermögens oder
Variationen der elektronischen Dichte entlang der Flugbahn, oder ob systema-
tische Fehler, wie eine experimentell bedingte Strahldivergenz, die Ursache für
dieses Verhalten ist.
Wie in 2.1.1 bereits erwähnt, erfolgt der Energieübertrag des Projektils bei ki-
netischen Energien (> 10 MeV) in erster Linie über elektronische Anregungspro-
zesse (s. Abbildung 2.1). Dass ein elektronischer Anregungsprozess für die Hü-
gelbildung notwendig ist, wie in 2.1.3 bereits erwähnt, kann ebenfalls für Stron-
tiumtitanat experimentell belegt werden. Karlusić wies einen Schwellwert für die
Hügelbildung bei einem Bremsvermögen von ungefähr 7 keV/nm nach [18]. Die-
ses Schwellwertverhalten für die Hügelbildung kann beispielsweise dafür genutzt
werden, die Oberﬂächenmodiﬁkation mit anderen Eﬀekten in Zusammenhang zu
setzen. Hier soll untersucht werden, ob beispielsweise die Hügelbildung mit einem
Teilchenemissionsprozess verknüpft werden kann.
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2.2.2 Zerstäubung von Strontiumtitanatoberflächen
Untersuchungen zum Zerstäubungsverhalten von Strontiumtitanat und anderen
Oxiden unter Beschuss mit MeV-Ionen sind bislang in Japan von Matsunami
durchgeführt worden [106, 107]. Hierbei wurden unter anderem Zerstäubungs-
ausbeuten von Strontiumtitanat, Titandioxid, Saphir, Siliziumdioxid und einigen
anderen Oxiden bestimmt. Dazu wurden die Proben mit verschiedenen Ionen wie
Xenon und Iod mit jeweils 198 MeV, Nickel mit 89 MeV und Schwefel mit 80
MeV bestrahlt. Die zerstäubten Teilchen wurden auf Kohlenstoﬀfolien, den cat-
cherfoils, aufgefangen und mittels Rutherford-Rückstreu-Spektrometrie auf ihre
Zusammensetzung hin analysiert. Die Ergebnisse für die Zerstäubungsausbeute
aus der Veröﬀentlichung [107] sind in Abbildung 2.11 zu ﬁnden. Andere Metho-
Abbildung 2.11: Zerstäubungsausbeute (sputtering yield) in Abhängigkeit vom elektronischen
Bremsvermögen (Se) für Strontiumtitanat (links) und Titandioxid (rechts). Die leeren Kreise
stehen jeweils für das Signal unter Berücksichtigung des Sauerstoﬀs und die Kreuze für das
Signal ohne Berücksichtigung des Sauerstoﬀs. Die schwarzen Rauten beziehen sich auf eine
aus dem nuklearen Bremsvermögen berechnete Zerstäubungsausbeute. Quelle: [107]
den zur Bestimmung von Zerstäubungsausbeuten wurden für Strontiumtitanat
bislang nicht veröﬀentlicht.
2.3 Fazit
In diesem Kapitel wurden die grundlegenden Mechanismen des Energieeintrags
von Ionen über direkte Stöße mit den Atomen des Festkörpers und durch An-
regung des Elektronensystems vorgestellt. Diese werden im Rahmen der SRIM-
Simulation zur Modellierung des Energieeintrags verwendet. Dabei kann festge-
halten werden, dass für kinetische Energien im MeV- bis GeV-Bereich der domi-
nierende Prozess die Anregung des Elektronensystems ist.
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Es wurden die Zeitskalen präsentiert, auf denen diese elektronische Anregung
stattﬁndet, nämlich einige Femtosekunden bis Pikosekunden nach dem Einschlag.
Die Zeitskalen, auf denen Prozesse der Gitteratome ablaufen, liegen im Bereich
von einigen Pikosekunden bis Nanosekunden. Die Auswirkungen des Energieein-
trags, wie die Emission von Teilchen, die Amorphisierung des Materials und die
Entstehung von Oberﬂächenveränderungen, wurden vorgestellt. Als Erklärung für
die Entstehung der Veränderungen werden verschiedene Mechanismen herange-
zogen, wie die Interaktion über elektrische Felder im Coulombexplosions-Modell,
die thermischen Wechselwirkungen über die Elektronen-Phononen-Kopplung, die
Verzerrung des Gitters im Exzitonen-Selbsteinfang-Modell oder die Aufhebung
beziehungsweise Störung der interatomaren Potentiallandschaft. Es wurden Si-
mulationen vorgestellt, die gute Übereinstimmungen mit experimentellen Werten
liefern können, die allerdings sehr aufwendig sind und zum Teil nur spezielle Pro-
bensysteme behandeln können. Das vorgestellte Thermal-Spike-Modell, eingebaut
in einem Programmcode, wurde in der Vergangenheit für Strontiumtitanat und
wird in dieser Arbeit als Modell zur Erklärung von Phänomenen herangezogen.
Strontiumtitanat zeigt permanente Strukturen an der Oberﬂäche sowie eine Teil-
chenemission unter Ionenbeschuss. Die Frage, die sich daraus ergibt, ist, ob beide
Prozesse auf dieselbe Ursache zurückgeführt werden können beziehungsweise ob





In der Einleitung dieser Arbeit wurden bereits die technischen Ziele dieser Ar-
beit erwähnt. Diese umfassen den Aufbau einer Anlage, die die Bestrahlung von
Proben mit schnellen schweren Ionen ermöglicht. Diese Proben sollen dabei von
sonstigen Umwelteinﬂüssen unbeeinﬂusst bleiben. Um den Prozess der Spurbil-
dung zu verstehen, sollen die entstehenden Veränderungen im Material detailliert
abgebildet werden können. Die Veränderungen sollen dabei nahe an der Oberﬂä-
che liegen, da sie dort in der Regel leichter zu analysieren sind. Die Analyse der
von der Oberﬂäche emittierten Teilchen kann weiteren Aufschluss über ablau-
fende Prozesse geben. Hierfür muss eine Methode zur Analyse dieser emittierten
Teilchen installiert werden.
Um diese technischen Ziele zu erreichen, wurde im Rahmen dieser Arbeit eine
neue Ultrahochvakuumanlage mit zwei methodischen Schwerpunkten aus Mitteln
des Bundesministeriums für Bildung und Forschung (BMBF) in zwei Projekten1
aufgebaut.
Die Bestrahlung von Proben mit schnellen schweren Ionen kann nur an einem
Teilchenbeschleuniger erfolgen, der Ionen mit solchen kinetischen Energien be-
reitstellen kann. Eine solcher Beschleunigeranlage beﬁndet sich in Darmstadt.
Dort wurde eine Ultrahochvakuumkammer aufgebaut, die die Proben vor Verun-
reinigungen durch Adsorbate schützt. Teil dieser Kammer ist ein Bestrahlplatz, an
dem Proben unter variablen Winkeln bestrahlt werden können, um ioneninduzier-
te Veränderungen, also Spuren, die bei sonst üblichen senkrechten Bestrahlungen
im Festkörper verlaufen, nahe an die Oberﬂäche zu bringen. Im ersten Abschnitt
dieses Kapitels 3.1 wird die Anlage zur Bereitstellung der Ionen, der UNILAC, so-
1 Projektnummer 05K10PGA „Modifikation von Systemen reduzierter Dimension durch Io-
nenbestrahlung“ und Projektnummer 05K13PG1 „In-situ Untersuchung zweidimensionaler
Materialien und MeV-SIMS“.
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wie der aufgebaute Bestrahlplatz erläutert. Zur Analyse der unter verschiedenen
Winkeln bestrahlten Proben mit den ioneninduzierten Strukturveränderungen
wurden Rastersondenmikroskope verwendet. Ihr Messprinzip sowie die verwen-
deten Geräte werden im zweiten Abschnitt dieses Kapitels 3.2 beschrieben. Der
dritte Abschnitt 3.3 befasst sich mit den Geräten zur Analyse der zerstäubten
Teilchen. Hier steht das neu aufgebaute Flugzeitmassenspektrometer im Fokus
der Beschreibung. Die in Darmstadt aufgebauten Anlagenkomponenten wurden
bereits detailliert in einer Veröﬀentlichung [108] beschrieben. Inhaltlich wird auf
diese Veröﬀentlichung in diesem Kapitel Bezug genommen. Einzelne inhaltliche
Überschneidungen in Bezug auf den Aufbau des Flugzeitmassenspektrometers in
Darmstadt sind mit der Dissertation von Breuer [109] in diesem Kapitel möglich,
da der Aufbau des Flugzeitmassenspektrometers in Darmstadt gemeinschaftlich
durchgeführt wurde.
3.1 Beschuss mit schweren schnellen Ionen — der
Beschleuniger
Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Linearbeschleunigers UNILAC an der GSI.
Links im Bild beﬁnden sich die Ionenquellen. Ionen werden über den Hochstrominjektorbe-
reich bestehend auf den grünen RFQ-Strukturen und gelben IH-Beschleunigern durch einen
Gasstripper in die violette Alvarez-Struktur mit anschließenden Einzelresonatoren, den Ca-
vitäten, beschleunigt. Oben im Bild, mit einem blauen Kasten markiert, ist der Hochla-
dungsinjektor mit der EZR-Quelle und einer Vorbeschleunigerstruktur bestehend aus einem
RFQ- und einem IH-Beschleuniger zu sehen. Quelle: [110]
Die Erzeugung von schweren schnellen Ionen erfolgt am Teilchenbeschleuniger
der „GSI Helmholtzzentrum für Schwerionenforschung GmbH“ (im Folgenden
als GSI bezeichnet) in Darmstadt. Während vorher beantragter Strahlzeiten be-
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kommt der Strahlabnehmer die in Absprache mit den Koordinatoren der Strahl-
zeiten gewählten Ionen zur Verfügung gestellt. Abbildung 3.1 zeigt eine schema-
tische Darstellung des ersten Teils des Beschleunigers, die hier kurz erklärt wird.
Im linken Abschnitt des Bildes, einem der Startbereiche für die Ionen, beﬁnden
sich zwei Quellenbereiche. An diese schließt sich der grün und gelb markierte
Hochstrominjektorbereich an. An dessen Ende beﬁndet sich eine Gasstrippervor-
richtung, in welcher weitere Elektronen von den vorbeschleunigten Ionen abge-
streift werden. Es folgt ein Einkoppelbereich für die Ionen in die nachfolgende
Beschleunigerstruktur. Gleichzeitig wird dieser Abschnitt als Umlenkbereich für
jene Ionen genutzt, die aus dem Hochladungsinjektor kommen und zur Weiter-
beschleunigung in die Beschleunigerstrukturen umgelenkt werden müssen. An
diesen Bereich schließt sich die Beschleunigerstruktur an. Sie besteht aus den
lila gezeichneten Alvareztanks und den rot gezeichneten 15 Einzelresonatoren.
Insgesamt bildet dieser Aufbau den 120 Meter langen Linearbeschleuniger UNI-
LAC (Akronym für UNIversal Linear ACcelerator). Am Ende des UNILACs
beﬁnden sich Umlenkmagnete, die die Ionen auf einzelne Experimente verteilen.
Eines dieser Experimente steht am sogenannten M-Zweig der Materialforschung
der GSI. Dort beﬁndet sich die in dieser Arbeit benutzte Bestrahlungskammer
mit dem angebauten In-situ-Rastersondenmikroskop (s. Abschnitt 3.2.2) und dem
Flugzeitmassenspektrometer (s. Abschnitt 3.3.1).
3.1.1 Ionenquellen
Am Beginn der Experimente steht die Erzeugung von Ionen. Diese werden zu-
nächst in einem Plasma mit hohen Ionendichten generiert und anschließend aus
diesem Plasma extrahiert. Am UNILAC gibt es unterschiedliche Quellen für
die Ionenerzeugung, die Penning-Ionenquellen [111], die Multicusp-Ionenquellen
(MUCIS) [112, 113], die Metal Vapor Vacuum Arc-(MEVVA-)Ionenquellen [114]
und die Elektron-Zyklotron-Resonanz-(EZR-)Ionenquellen [115]. Diese Quellen
können grob in zwei Kategorien unterteilt werden: jene, die eine hohe Anzahl
von Teilchen, also eine hohe Strahlintensität, liefern, und jene, die hochgeladene
Teilchen liefern. Die ersten drei Ionenquellen gehören zu den Hochstromquellen,
während die EZR-Ionenquelle für die Erzeugung hochgeladener Ionen genutzt
wird. Für die in dieser Arbeit vorgenommenen Experimente mit dem Flugzeit-
massenspektrometer am M1-Zweig sind Parameter wie die Wiederholraten, die
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Pulslängen und Ströme im Puls wichtig. Daher sollen die Quellen hier kurz er-
wähnt werden. Für die Betrachtung von Einzelionenexperimenten, wie sie bei der
Analyse einzelner Ionenspuren genutzt wurden, spielten die einzelnen Strahlpara-
meter eine untergeordnete Rolle. Die Pulsstruktur und Wiederholrate beeinﬂusste
hierbei lediglich die benötigte Zeit zum Sammeln von Einschlägen pro Flächen-
element, die Fluenz.
Innerhalb der Penning-Ionenquelle überlagern sich elektrische und magnetische
Felder. Elektronen in dieser Quelle werden durch die elektrischen Felder beschleu-
nigt und über die starken magnetischen Dipolfelder auf Spiralbahnen gelenkt,
wodurch sich ihre Flugstrecken innerhalb der Quelle vergrößern. Dabei stoßen
sie auf die für das Experiment gewählten Atome und schlagen weitere Sekun-
därelektronen aus diesen Atomen heraus. Die Atome ionisieren und können als
Sekundärionen über Stöße weitere Ionisierungsprozesse auslösen. Durch eine Öﬀ-
nung in der Kathode der Quelle können die positiv geladenen Ionen austreten
und weiter beschleunigt werden. Die Penningquelle kann sowohl Gas- als auch
Metallionen bereitstellen und ermöglicht eine maximale Wiederholrate von 50 Hz
und Pulslängen von 5 ms mit Strömen von einigen hundert µA.
Die MEVVA-Ionenquelle nutzt eine Lichtbogenentladung zur Ionenerzeugung.
Dabei wird das Material der Kathode im Lichtbogenplasma verdampft und lie-
fert Metallionen, die mit mA-Strömen und Ladungszuständen bis 3+ die Quelle
verlassen. Die typischen Widerholrate bei diesem Quellentyp ist 1 Hz bei einer
Pulslänge von 0,5 ms bis 1 ms.
Die Multicusp-Ionenquelle ist eine ﬁlamentgetriebene Hochstromionenquelle für
Gasionen. 60 um einen Hohlraum angeordnete Magnete sorgen in dieser Quel-
le für das „multi cusp“-Feld, ein radiales magnetisches Multipolfeld von 1,8 T.
Dieses Feld beschränkt das Plasma in der Quelle. Die Wiederholraten für die
Strompulse dieser Quelle liegen bei 5 Hz mit 1 ms langen Pulsen.
Die für hochgeladene Ionen genutzten Quellen sind EZR-Ionenquellen mit un-
terschiedlich starken Magnetfeldern. In ihnen wird durch Spulen und Permanent-
magnete (1 T und 1,2 T) ein Multipolmagnetfeld erzeugt. Durch die Einkopplung
von Mikrowellen (f = 8 GHz bis 18 GHz) wird Energie auf die Elektronen in-
nerhalb einer Gaswolke transferiert und das entstehende Plasma mit Energie ver-
sorgt. Ist die Elektron-Zyklotron-Resonanzbedingung innerhalb der Quelle erfüllt,
also die Frequenz der Mikrowelle ein Vielfaches des Produktes aus Magnetfeld und
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dem Ladungs-zu-Masse-Verhältnis des Elektrons, können Elektronenenergien bis
zu einigen 100 keV und hierdurch, im Vergleich zu den anderen Quellentypen,
hohe Ladungszustände der Ionen (z.B. 124Sn17+ oder 136Xe18+; s. [116]) erreicht
werden. Es lassen sich nach einer Ionenextraktion Strahldichten von 1 mA/cm2
erreichen. Von Wasserstoﬀ bis Blei können alle stabilen Elemente des Perioden-
systems zur Ionenerzeugnung verwendet werden [117].
3.1.2 Der UNILAC
Wie schon in Abbildung 3.1 gesehen, besteht der UNILAC aus verschiedenen
Abschnitten: dem Hochstrominjektorbereich bestehend aus Radio-Frequency-
Quadrupole-(RFQ-)Strukturen (grün in Abbildung 3.1) und zwei Interdigital-
H-Mode-(IH-)Strukturen (gelb in Abbildung 3.1), gefolgt von dem Gasstripper
und der Alvarezstruktur sowie den sich anschließenden Einzelresonatoren. Das
wesentliche Funktionsprinzip dieser Beschleunigerstrukturen ist die Beschleuni-
gung der Ionen mit Hilfe von hochfrequenten Wechselspannungen entlang einer
geraden Strecke. Der UNILAC muss daher gepulst betrieben werden und hat eine
maximale Wiederholrate von 50 Hz. Da drei Quellen gleichzeitig Ionen einspeisen
können, ist es möglich, die 50 Hz auf drei verschiedene Elemente aufzuteilen und
diese Pulse in die einzelnen Experimente zu leiten.
Die RFQ-Strukturen bestehen aus vier Elektroden. In einem transversalen Schnitt
sehen die gegenüberliegenden Elektroden hyperbelförmig aus. Dabei ist der Ab-
stand des einen gegenüberliegenden Elektrodenpaares immer dann maximal, wenn
der Abstand des andern Elektrodenpaares minimal ist. Entlang der longitudinalen
Richtung verlaufen die Elektroden sinusförmig. Das Anlegen einer hochfrequenten
Wechselspannung (f = 36, 136 MHz) an die Elektroden sorgt für ein Quadrupol-
feld, welches fokussierend wirkt und eine stehende Welle in der Struktur bildet.
Die sinusförmige Strahlachse zeigt abwechselnd in und gegen die Strahlrichtung.
Dies sorgt dafür, dass der Ionenstrahl in Teilchenpakete geschnürt und gleichzei-
tig permanent beschleunigt wird [111, 118].
Bei der IH-, der Alvarez-Struktur [119] und den Einzelresonatoren handelt es
sich um Driftröhrenbeschleuniger. Über eine hochfrequente Wechselspannung und
die geometrischen Größen - die Anordnung von Driftröhren im Inneren großer
Tankstrukturen und deren Volumen - bilden sich stehende Wellen aus. Eine
transversale Mode dieser stehenden Welle sorgt dafür, dass die zu beschleunigen-
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den Teilchenpakete, während sie sich zwischen zwei Driftröhren beﬁnden, immer
ein beschleunigendes elektrisches Feld erfahren. Während der Phase des Zurück-
schwingens der Mode ﬂiegen sie durch die Driftröhren und sind dort vom Feld
abgeschirmt. Die Frequenz der IH-Strukturen beträgt genau wie beim RFQ 36,136
MHz. Die Energie pro Nukleonenmasse liegt nach dem Hochstrominjektorbereich
zwischen 743 keV/u und 1395 keV/u. Die Alvarez-Strukturen laufen mit einer
Frequenz von 108,41 MHz. Am Ende jedes Alvarez-Tanks haben die Ionen ei-
ne bestimmte Energie pro Nukleonenmasse. Die Schritte sind 3,6 MeV/u, 5,9
MeV/u, 8,6 MeV/u und 11,4 MeV/u. Anschließend können diese noch durch die
15 Einzelresonatoren in der Energie abgestimmt werden.
Da die elektrischen Felder in den Beschleunigern immer auf die Ladung der Ionen
wirken, sind hohe Ladungszustände (Masse/Ladung ≈ 8,5) für die Beschleuni-
gung in den Alvarez-Strukturen notwendig. Aus der EZR-Quelle kommen die
Teilchen schon mit dem hohen Ladungszustand heraus und müssen lediglich auf
Geschwindigkeit gebracht werden. Die Ionen aus den Hochstromquellen weisen
meist geringe Ladungszustände von 1+ bis 5+ auf. Daher passieren sie noch einen
Gas-Stripper [120, 121]. Beim Durchﬂug durch das Gas streifen die Ionen weite-
re Elektronen ab und können so den für die weitere Beschleunigung benötigten
Ladungszustand bekommen [122].
3.1.3 Vom UNILAC zum Bestrahlplatz — der M1-Zweig
Abbildung 3.2 zeigt eine maßstäbliche Skizze des M-Zweigs und das Ende des
UNILACs. Nach der Beschleunigung im UNILAC werden die Ionenpakete in den
M-Zweig der Materialforschung an der GSI umgelenkt. Dort beﬁndet sich seit
2014 ein weiterer Stripper mit Umlenkmagnet, bei dem der Ladungszustand noch-
mals verändert und selektiv ausgewählt wird. So wird hiermit ein Ladungszustand
von 197Au53+ erreicht. Im M-Zweig angekommen gibt es drei Verzweigungen hin
zu verschiedenen Experimenten: der M1-Zweig mit einem Rasterelektronenmikro-
skop [123] und dem im Rahmen dieser Doktorarbeit entwickelten Versuchsaufbau,
der M2-Zweig zur Untersuchung von Strukturveränderung mittels Röntgenbeu-
gung und der M3-Zweig mit optischen Spektroskopiemethoden wie Raman- oder
Infrarotmessungen [124].
Folgt man gedanklich dem Weg eines Ions vom UNILAC zum M1-Zweig, so muss
dieses zu Beginn des M-Zweigs zunächst zwei Ventile (UMA und UM1) passieren.
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Abbildung 3.2: Maßstäbliche Skizze des M-Zweigs. Von oben links kommt der mit einem
blau-weißen Pfeil markierte MeV-Ionenstrahl und wird über den Umlenkmagneten in den
M-Zweig geleitet. Hier steht er verschiedenen Experimentierplätzen (M1, M2 und M3) zur
Verfügung. Am Ende der M1-Linie beﬁndet sich das In-situ-Rastersondenmikroskop (SPM)
und das Flugzeitmassenspektrometer (TOF). Auf dem Weg dorthin passiert der Strahl die
Ventile UMA und UM1 und das Rasterelektronenmikroskop (SEM).
Das Ventil UMA ist so eingestellt, dass es sich nur dann öﬀnen lässt, wenn die
Türen zur Experimentierhalle nach einer Prozedur des Strahlenschutzes verschlos-
sen sind. Dies soll verhindern, dass sich während der Bestrahlung Menschen in
der Halle aufhalten und möglicher Strahlenbelastung ausgesetzt werden. Zudem
dienen diese Ventile als Schutz des Vakuums zwischen dem M1-Zweig und dem
UNILAC, falls Arbeiten an den Vakuumsystemen vorgenommen werden müssen.
Hinter dem Ventil UM1 beﬁndet sich ein verfahrbarer Leuchtschirm mit Kame-
rasystem. Dieser wird genutzt, um die Strahllage im M1-Zweig zu überprüfen.
Im Anschluss folgt eine Blende mit Durchmesser von 3 mm oder wahlweise 6
mm. Der Strom auf der Blende kann ausgelesen werden und mit dem Strom
in einer sich anschließenden Faradaytasse (Faraday cup) verglichen werden. Hier-
mit lassen sich Fluenzmessungen für die durchgeführten Bestrahlungsexperimente
realisieren. Eine detaillierte Anleitung dafür ﬁndet sich im Anhang A.1. Es folgt
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das Rasterelektronenmikroskop, eine weitere Faradaytasse sowie eine diﬀerentiel-
le Pumpstrecke, um UHV-Bedingungen zu ermöglichen, und zum Schluss die neu
aufgebaute UHV-Bestrahlungskammer.
Abbildung 3.3: a) Foto der Bestrahlungskammer, b) schematische Darstellung der Kammer
in Aufsicht. Orange eingezeichnet ist in beiden Bildern das Spektrometer (TOF), violett
eingezeichnet ist der Eintritt des VUV-Lasers, grün deutet die keV-Ionenkanone an.
Abbildung 3.3a zeigt ein Foto und 3.3b eine Skizze der Bestrahlungskammer
in Aufsicht. Auf den oberen Flanschen der Kammer beﬁnden sich das Flugzeit-
massenspektrometer (s. Abschnitt 3.3.1), eine 5-keV-Ionenkanone (umgebaute
IQ-100, Leybold), ein durch seine blaue Metallverkleidung erkenntlicher Restgas-
analysator (Microvision 2, MKS Instruments Deutschland GmbH) und ein xyz-
Manipulator mit einer Kalziumﬂuoridlinse als Fenster für die Einkopplung eines
Vakuumultraviolettlasers (kurz VUV-Laser) in die Kammer. Zusätzlich beﬁnden
sich ein Transferstab und einWobble-Stick an dieser Kammer. Ihre Funktion wird
in Abschnitt 3.2.2 näher erläutert. Auf den nicht gezeigten unteren Flanschen der
Kammer sind die Probenbühne für die Bestrahlung, eine Vakuummessröhre und
ein Laserleistungsdetektor montiert.
Das für die Bestrahlung zunächst wichtigste Gerät ist die Probenbühne. Sie posi-
tioniert die Probe bezüglich des UNILAC-Ionenstrahls. Abbildung 3.4 zeigt Bil-
der der Probenbühne. Die Positionierung der Probe erfolgt über zwei durch eine
Software gesteuerte Schrittmotoren, die unterhalb der Bühne angebracht sind.
Fahren beide Motoren gleichzeitig in eine Richtung, so steuern sie die Höhe der
Bühne. Fährt nur einer der Schrittmotoren, so sorgt in einer ersten Version der
Bühne ein Zahnrad für eine Kippbewegung (s. Abbildung 3.4 a und b). In einer
zweiten Version sorgt statt des Zahnrads ein an einer Schiene gleitender Hebel
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Abbildung 3.4: a) Foto in die Bestrahlungskammer. Man sieht oben die durch einen Laser rot
schimmernde Eintrittsöﬀnung des Spektrometers und oben links im Bild die Austrittsöﬀnung
der keV-Ionenkanone. Beide sind auf die erste Version der Probenbühne gerichtet. An der
rechten Seite im Bild sieht man die Zahnradkonstruktion für die Kippbewegung. b) 3D-
Darstellung der ersten Probenbühnenversion. An vier Stangen kann der rechteckige Aufbau
entlang gleiten. In der Mitte zwischen diesen vier Gleitstangen sitzt eine weitere Stange, die
mit dem Schrittmotor und mit dem rechteckigen Aufbau verbunden ist. c) Foto der zweiten
Probenbühnenversion. Links im Bild erkennbar ist der Hebelarm für die Kippbewegung.
Rechts im Vordergrund sieht man die Feder, die die Probenbühne gegen den Hebelarm
drückt. d) Schematische Skizze der Probenkammer in Seitenansicht. Ein roter Laser wird
vom oberen Fensterﬂansch kommend über die Probe zur Winkelbestimmung abgelenkt.
für die Kippbewegung. Die Führungsschiene ist mit einer Feder unter Zugspan-
nung gesetzt (s. Abbildung 3.4 c). Der Hub der Bühne beträgt insgesamt 50 mm.
Dieser ist notwendig, um den Transfer der Probe zwischen Bestrahlungskammer
und dem Rest des Anlagenteils zu ermöglichen. Die Bühnenhöhe bzw. die der
Probe auf der Probenbühne kann über ein Justierfernrohr, welches an der Wand
angebracht ist und auch für die Justage der Strahllinie des M1-Zweigs genutzt
wird, eingestellt werden. Der Winkelbereich der Bühne liegt zwischen ca. 60◦ (für
den Transfer) und -2◦ (größere negative Winkel machen keinen Sinn, da dann der
Ionenstrahl nicht die Probe triﬀt und zudem die Gefahr besteht, das Flugzeit-
massenspektrometerrohr mit der Bühne zu treﬀen).
Zur Justage der Probenposition unter streifendem Ioneneinfall kann auf dem
oberen Fensterﬂansch ein Plexiglasaufsatz mit einem roten Diodenlaser platziert
53
3 Versuchsaufbauten und experimentelle Methoden
werden. Dieser wird von der Probenoberﬂäche zurückreﬂektiert und kann, sofern
der Winkel < 5◦ ist, durch den Fensterﬂansch und das Plexiglas wieder austre-
ten (s. Abbildung 3.4 d). Hiermit können Winkel mit einer Genauigkeit von 0,5◦
kontrolliert werden. Die Genauigkeit wird durch zwei Gegebenheiten beschränkt.
Zum einen muss die Probe genügend reﬂektierend sein, sonst kann der Laserpunkt
schlecht gesehen werden. Zum anderen beschränkt die Fokussierbarkeit des La-
sers den Durchmesser auf der Probe auf 4 bis 5 mm. Das visuelle Ablesen des
ankommenden Laserpunktes zur Winkelbestimmung wird durch diese Faktoren
erschwert.
Für die Experimente zur Zerstäubung von Oberﬂächen ist die Probenaufnahme
der Probenbühne elektrisch nach außen hin kontaktiert. Dadurch ist es möglich,
die Probe, unabhängig von dem übrigen Teil der Probenbühne, auf ein elektri-
sches Potential zu legen.
3.1.4 Röntgenbeugung und Ionenbestrahlung an M2
Am Ende der M2-Linie des UNILACs beﬁndet sich ein Standard-4-Kreis-Rönt-
gendiffraktometer (Seifert 3003TT). Es wird zur Untersuchung von ionenindu-
zierten strukturellen Veränderungen, wie Amorphisierungsprozesse oder Phasen-
übergänge und Verspannungen, durch Aufnahme von Röntgenspektren verwendet
[125]. Das Gerät beﬁndet sich unter Vakuum und ist mit einem positionssensi-
tiven Detektor ausgestattet. Bei Messungen wird das Röntgenlicht, die Kupfer-
Kα-Linie, unter einem Winkel θ auf die Probe gestrahlt. Ein Detektor nimmt die
Intensität des gebeugten Röntgenlichts unter demselben Winkel θ auf. Rastert
man den Winkel θ über einen Bereich ab, erhält man verschiedene Röntgenbeu-
gungmuster und kann über die Braggbeziehung (nλ = 2d sin θ mit n = Grad des
Maximums, λ = Wellelänge des verwendeten Lichts, d = Netzebenenabstand)
Rückschlüsse auf Netzebenenabstände gewinnen.
Im Zuge dieser Arbeit wurde jedoch nicht das Röntgengerät an sich verwen-
det, sondern lediglich das präzise Goniometer der Anlage. Die Probe sollte unter
genauer Kenntnis des eingestellten Winkels bestrahlt und anschließend an der
Luft untersucht werden. Es geht hierbei um eine Abschätzung der UNILAC-
Strahleigenschaften. Das Goniometer hat eine minimal kontrollierbare Schritt-
weite von 0, 0005◦ bei einer Winkelreproduzierbarkeit von ±0, 0003◦.
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Die direkte Beobachtung der Entstehung von ioneninduzierten Oberﬂächenstruk-
turveränderungen ist derzeit nicht möglich. Die Zeitintervalle, in denen diese Pro-
zesse ablaufen, sind mit einigen fs bis ps sehr kurz. Hierfür müssten Pulse-Probe-
Experimente mit dem Ionenstrahl als Startpuls und einem Laser als Auslesepuls
genutzt werden. Die zeitliche Koordination von Ionenstrahlen und Lasern ist der-
zeit noch nicht mit der notwendigen Präzision möglich. Aus den an der Oberﬂäche
permanent zurückbleibenden Modiﬁkationen können dennoch Rückschlüsse auf
die Prozesse beim Einfall der Ionen gezogen werden. Wichtig hierfür sind eine
möglichst genaue räumliche Auﬂösung der geschädigten Bereiche und eine kon-
trollierte und saubere Umgebung. Als Messmethoden bieten sich Rasterelektro-
nenmikroskope (Scanning Electron Microscopy, SEM) oder -sondenmikroskope
(Scanning ProbeMicroscope, SPM) wie Rasterkraft- (Atomic ForceMicroscope,
AFM) oder Rastertunnelmikroskope (Scanning TunnelingMicroscope, STM) an.
Beide Methoden ermöglichen die Analyse der Oberﬂäche auf atomaren Größen-
ordungen. Rasterkraftmikroskope liefern Informationen über die Höhe von Ob-
jekten und sind bei der Analyse von Isolatoren besser geeignet als Rasterelek-
tronenmikroskope. Im Folgenden sollen hier die in der Arbeit verwendeten Ras-
tersondenmikroskopiesysteme vorgestellt werden: ein an Luft betriebenes Raster-
kraftmikroskop (s. Abschnitt 3.2.1) und ein am Teilchenbeschleuniger verwende-
tes In-situ-Rastersondenmikroskop (s. Abschnitt3.2.2). Der Betrieb des In-situ-
Ultrahochvakuum-Rastersondenmikroskops bietet die Möglichkeit, Proben im Ul-
trahochvakuum (UHV) zunächst zu präparieren und diese nach der Bestrahlung
in der Bestrahlungskammer am M1-Zweig direkt zu charakterisieren.
3.2.1 Rasterkraftmikroskopie an Luft — Analysen in Duisburg
Für die Untersuchung der Oberﬂächenstrukturveränderungen an Luft wird das
Rasterkraftmikroskop Dimension 3100 der Firma Veeco verwendet (s. Abbildung
3.5 b und c). Das Prinzip des Rasterkraftmikroskops geht auf die Arbeiten von
Binnig, Quate und Gerber [126] zurück. Die Idee dahinter ist, dass eine sich der
Oberﬂäche annähernde feine Spitze ab einem gewissen Abstand zwischen Ober-
ﬂäche und Spitze eine Kraft erfährt. Diese kann attraktiv oder repulsiv sein.
Misst man diese Kraft zwischen Spitze und Oberﬂäche bei gleichem Abstand an
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Abbildung 3.5: a) Schematische Zeichnung des Rasterkraftprinzips. Ein Biegebalken (grau)
nähert sich der Oberﬂäche (dargestellt als graue Kugeln). Nähert sich die Spitze des Balkens
der Oberﬂäche, erfährt dieser irgendwann eine Kraft. Diese führt zu einer Verbiegung des
Biegebalkens, die über Reﬂektion eines Laserstrahls (rote Linie) an einem photosensitiven
Detektor (blau) gemessen werden kann. Bildquelle: Andreas Reichert; b) Foto der Mess-
einheit des Veeco Dimension 3100; c) Schematische Darstellung des Laserstrahlengangs im
Dimension 3100.
verschiedenen Punkten der Oberﬂäche, kann so eine Kraftkarte erstellt werden.
Man spricht vom sogenannten Modus konstanter Höhe. Alternativ kann man die
Kraft zwischen Spitze und Oberﬂäche konstant halten und reguliert den Abstand,
sodass eine Höhenänderungskarte für jeden Punkt angelegt werden kann, der Mo-
dus konstanter Kraft.
Bei dem hier beschriebenen Aufbau wird eine Spitze aus Silizium mit einem Spit-
zendurchmesser < 10 nm verwendet (NCHR-Spitze). Diese Spitze sitzt am vor-
deren Ende eines geätzten Biegebalkens (cantilever) mit der feinen Spitze an
der Biegebalkenunterseite. Um die Kraft zwischen Oberﬂäche und Spitze zu be-
stimmen, wird ein Laserpunkt auf die Rückseite des Biegebalkens gerichtet, dort
reﬂektiert und zu einem Detektor gelenkt. Abhängig von der Auslenkung des Bie-
gebalkens, also auch abhängig von der auf die Spitze wirkenden Kraft, ändert sich
die Position des reﬂektierten Laserpunktes auf dem Detektor, dem ortsempﬁndli-
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chen viersegmentigen Positionssensor (s. Abbildung 3.5 a). Die möglichst genaue
Positionierung der Spitze bezüglich der Probe erfolgt über Piezokristalle.
Das Rasterkraftmikroskop Dimension 3100 bietet als Messmodus den sogenann-
ten „Tapping-Mode“ oder auch „Intermittend Contact-Mode“. Dazu wird der Bie-
gebalken durch einen Piezokristall vor der Annäherung an die Oberﬂäche in eine
harmonische Schwingung versetzt. Die Frequenz dieser Schwingung liegt bei der
Resonanzfrequenz des Biegebalkens (bei den NCHR-Spitzen bei ungefähr 300
kHz). Der Biegebalken mit der Spitze vorne fängt dadurch mit einer gewissen
Amplitude bei gleicher Frequenz an zu schwingen. Diese Schwingung ist bei der
Detektion um eine gewissen Phasen verschoben. Die typischen Amplituden dieser
Schwingung des Biegebalkens für den Aufbau liegen im Bereich von 20 nm bis
100 nm und können über die Anregungsamplitude des Piezokristalls eingestellt
werden.
Nähert sich die schwingende Spitze der Oberﬂäche, kommt es zu einer Wechsel-
wirkung der Oberﬂäche mit der Spitze. Dadurch ändern sich die charakteristi-
schen Größen der Schwingung, die Amplitude, die Frequenz und die Phasenver-
schiebung. Die für die Bildgebung wichtige Größe in diesem Betriebsmodus des
Dimension 3100 ist die Amplitude. Beim Annähern der Spitze kommt es zu ei-
ner Dämpfung der Amplitude. Gibt man einen Sollwert für die Amplitudengröße
vor, kann man den Mess- und Regelkreis des Rasterkraftmikroskops so einstellen,
dass eine Abweichung von dem Amplitudensollwert zu einer Annäherung bzw. ei-
nem Rückzug der Spitze über eine Piezokristallspannung führt. Man macht also
nichts anderes, als eine Messung im Modus konstanter Kraft. Durch Rastern über
die Probenoberﬂäche kann man an jedem Rasterpunkt den Piezospannungwert
bzw. die damit verbundene Höhenänderung abspeichern und erhält so eine Karte
der Oberﬂächenhöhe, die Topographie. Der Vorteil dieser Betriebsart des Ras-
terkraftmikroskops liegt darin, dass die Zeit der Wechselwirkung zwischen Spitze
und Probenoberﬂäche im repulsiven Kraftbereich gering ist und damit Oberﬂä-
chenschäden minimiert werden.
Das laterale Auﬂösungsvermögen des Dimension 3100 liegt zwischen 2 nm und 5
nm und ist im Wesentlichen durch die Spitzengeometrie vorbestimmt. Der x-y-z-
Scankopf ermöglicht einen Arbeitsbereich von 90 µm x 90 µm x 6 µm, wobei die
z-Auﬂösung im Bereich von 0.05 nm bis 1 nm liegt.
Da das Luft-Rasterkraftmikroskop in Duisburg steht und Proben ohne Schleus-
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vorgänge direkt abgebildet werden können, ist dies ein wichtiges Werkzeug zur
schnellen Untersuchung von Probentopographien.
3.2.2 In-situ-Rastersondenmikroskopie — Der Aufbau in
Darmstadt
Das Rastersondenmikroskop
Bei dem Rastersondenmikroskop als Teil eines UHV-Aufbaus in Darmstadt han-
delt es sich um ein kommerziell erworbenes „Variable Temperature UHV SPM“
der Firma „Omicron Nano Technology GmbH“. Es ist mit zwei Messmodi ausge-
stattet, einem Rastertunnel- und einem Rasterkraftmikroskop. Der Piezoscanner
des Gerätes ist auf einen Scanbereich x-y-z von 10 µm x 10 µm x 1,5 µm ausgelegt,
wobei das Auﬂösungsvermögen für die Höhenkomponente z < 0,01 nm beträgt
und die laterale Auﬂösung unter 1 nm liegt und somit atomare Auﬂösung prinzipi-
ell möglich ist. Ein an der UHV-Kammer angebrachtes Lichtmikroskop mit langer
Brennweite wird für die Navigation der Messsonden entlang der Probenoberﬂä-
che, für den Messsonden- und Probenaustausch und die Annäherungsprozedur
der Messsonde verwendet [127].
Die Rastertunnelmikroskopieoption verwendet metallische Spitzen als Senso-
ren. Eine solche Spitze wird in die Nähe der Oberﬂäche gebracht. Zwischen Spitze
und Oberﬂäche liegt eine Potentialdiﬀerenz an. Sind die Abstände klein genug,
tritt der quantenmechanische Eﬀekt des Tunnels ein. Obwohl zwischen dem Elek-
tronensystem der Spitze und der Probe noch eine Potentialbarriere besteht, es
also in einem klassischen Bild keinen Kontakt zwischen Spitze und Probe gibt,
können Elektronen diese Barriere durchtunneln und freie elektronische Zustände
auf der anderen Seite der Potenialbarriere besetzen. Die Größe dieses Tunnel-
stroms ist exponentiell von der Breite der Potentialbarriere und damit von dem
Abstand zwischen Spitze und Oberﬂäche abhängig. Diese starke Abhängigkeit
des Stromsignals vom Abstand wird genutzt, um die Höhen auf der Oberﬂä-
che zu bestimmen. Man sollte im Hinterkopf behalten, dass auch eine Änderung
der Oberﬂächenleitfähigkeit bzw. Elektronendichte, etwa durch Fremdatome oder
Moleküle, wie eine Höhenänderung interpretiert wird. Das Prinzip des Rastertun-
nelmikroskops geht auf Binnig und Rohrer zurück [128, 129].
Das hier verwendete Gerät ist sowohl für Anwendungen mit niedrigem Strom
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(< 1 pA) als auch für Anwendungen mit größeren Strömen bis 330 nA ausgelegt.
Der Vorverstärker ist mit einem durch Software gesteuerten Spannungsschalter
versehen, der eine maximale Bandbreite von 80 kHz hat und bei dem ein optiona-
ler Spannungs- und Tunnelstromversatzausgleich integriert ist. Die einstellbaren
Spannungen zwischen Probe und Messsonde sind ± 5 mV bis ± 10 V und werden
an die Messsonde angelegt, während das Probenpotential auf Erde liegt.
Abbildung 3.6: a) Foto des Kamera-
bildschirms. Von unten nähert sich
die STM-Spitze der reﬂektierenden
Graphitoberﬂäche an. b) Schematische
Darstellung des Tunnelprozesses. Nä-
hert sich die Spitze (schwarz) der Ober-
ﬂäche (blaue und grüne Kugeln), so
ﬂießt abstandsabhängig ein Tunnel-
strom.
Analog zu Abschnitt 3.2.1 verwendet
man im Rasterkraftmikroskopiemodus Sili-
ziumbiegebalken mit den nanometergroßen
pyramidenförmigen Spitzen am Ende als
Messsonde. Je nach Anwendung kann
diese Spitze noch speziell gehärtet sein,
wenn etwa statt Silizium eine Siliziumni-
tridspitze verwendet wir. Ebenfalls wird
die Reﬂektion eines Lasers auf eine seg-
mentierte Photodiode zur Detektion der
Oberﬂächen-Spitzen-Wechselwirkung ver-
wendet. Im Fall dieses Gerätes wurden
zwei Rasterkraftmikroskopmodi verwen-
det, der sogenannte „Contact-Mode“ und
der „Non-Contact-Mode“.
Im „Contact-Mode“ gibt es einen perma-
nenten direkten Kontakt zwischen Spitze
und Oberﬂäche. Der Biegebalken wird an
die Oberﬂäche geführt und lenkt sich bei
Kontakt aus. Die Auslenkung ist nach dem
Hook’schen Gesetz proportional zur wir-
kenden Kraft. Im Modus konstanter Kraft
rastert man über die Probe, der Piezokris-
tall hebt und senkt sich, um die Kraft kon-
stant zu halten, und man erhält so eine
Karte der Oberﬂächenhöhen. Diese Metho-
de ist gut geeignet, wenn man harte Pro-
benoberﬂächen hat, doch ist es auch sehr
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wahrscheinlich, dass die Probe durch Zerkratzen mechanisch geschädigt wird.
Im „Non-Contact-Mode“ oszilliert der Biegebalken mit seiner Resonanzfre-
quenz fResonanz, analog zu dem an Luft verwendeten „Tapping-Mode“. Im Vakuum
wird dabei die Amplitude über einen zusätzlichen Regelkreis konstant gehalten.
Beim Annähern der frei schwingenden Spitze an die Oberﬂäche verändert sich
die Resonanzfrequenz des Biegebalkens-Spitzen-Systems. Die Änderung der Re-
sonanzfrequenz df von dem frei schwingenden Fall wird im „Non-Contact-Mode“
als Regelgröße verwendet (Frequenzmodulierter Modus nach [130]). Dieser Modus
ist direkt verknüpft mit einem hohen Gütefaktor (Q-Faktor) für die Schwingung
und garantiert die größte mögliche Auﬂösung sowie eine Unterscheidung zwischen
konservativen und dissipativen Wechselwirkungen [131]. Die Wahl der Spitzen
und das Dazuschalten weitere Regelschleifen ermöglicht die gezielte Detektion
bestimmter Wechselwirkungen wie etwa magnetischer Momente oder Kontaktpo-
tentialdiﬀerenzen.
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Transfer- und Präparationssystem
Abbildung 3.7: Fotos und Skizze des Aufbaus. (1) Schleusenbereich, (2) Präparationskammer,
(3) Transferkreuz, (4) SPM-Kammer, (5) Bestrahlungskammer.
Der Aufbau der Anlage am M1-Zweig besteht aus vier Bereichen, die über Ven-
tile voneinander getrennt werden können. Abbildung 3.7 zeigt Fotos und eine
Skizze dieses Aufbaus. Gezeigt werden der Schleusenbereich (1), der Präparati-
onsbereich (2), der Bereich mit dem Transferkreuz und dem SPM (3,4) und die
Bestrahlungskammer (5). Die erste Transferlinie von der Schleuse über die Prä-
parationskammer zum Übergabedoppelkreuz verläuft parallel zur M1-Strahllinie.
Die einzelnen Bereiche werden mit handgetriebenen Ventilen getrennt. Das Trans-
ferkreuz wiederum liegt auf einer Achse mit der Bestrahlungskammer (s. 3.1.3).
Getrennt werden diese Kammern durch ein pneumatisch getriebenes Ventil.
Die Schleuse besteht aus einem Doppelkreuzstück (6 x CF63) und einem Kreuz-
stück (4 x CF63). An das Doppelkreuzstück ist ein 160 cm langer Transferstab
angeﬂanscht. Am Doppelkreuzstück beﬁnden sich zudem zwei Fensterﬂansche,
61
3 Versuchsaufbauten und experimentelle Methoden
eine Turbopumpe und eine mit Viton abgedichtete Schnellschlusstür. Die für die-
sen Bereich benötigte Druckmessröhre ist am Kreuzstück angebracht. Um fünf
Proben bzw. Messsonden simultan ins Vakuum einzuschleusen, wurde ein speziell
entworfener Transferadapter angeschaﬀt (Ferrovac, s. Abbildung 3.8). Der erste
Probenplatz dieses Adapters ist um 45◦ gekippt und an die Geometrie der Prä-
parationskammer angepasst. Dort beﬁndet sich ein Wobble-Stick, der nur die auf
dieser Adapterposition sitzende Probe greifen kann, um sie auf einen Manipulator
zu versetzen.
Abbildung 3.8: Technische Skizze und Foto
des Transferadapters, beim Einsatz in der
Präparationskammer
Folgt man der Transferachse, reiht sich
die Präparationskammer an. Diese bein-
haltet den Manipulator (VG Scienta),
eine Mikrokanalplatten-Niederenergie-
Elektronen-Beugungs-Einheit (Micro-
Channel Plate Low Energy Electron
Diffraction, kurz MCP-LEED, Schäfer
Technologie), einen Zweifachelektronen-
strahlverdampfer und einen Gaseinlass
(dieser beﬁndet sich auf der ursprüng-
lichen Position einer Mikroquarzwaa-
ge). Zudem beﬁnden sich die für die
Erzeugung von Ultrahochvakuumbedin-
gungen benötigten Komponenten wie eine Turbo-, eine Ionengetterpumpe und
eine Druckmessröhre in dieser Kammer. Der Manipulator bietet die Möglich-
keit, Proben mit Stickstoﬀ zu kühlen, und beinhaltet zwei Heizoptionen, die
Direktstrom- und die Widerstandsheizung. Die Direktstromheizung ist hierbei für
die Präparation von Siliziumoberﬂächen vorgesehen, die Widerstandsheizung zum
indirekten Heizen von Proben. Die Temperatur des Heizkopfes kann über zwei
Thermoelemente ausgelesen werden. Beim Hochheizen von Silizium wird zudem
ein Pyrometer zur Temperaturbestimmung verwendet. Dieses wird über einen
Fensterﬂansch auf die Probe gerichtet. Der Zweifachelektronenstrahlverdampfer
hat zwei Verdampfereinheiten, die sowohl aus Tiegeln als auch direkt von Me-
tallstäben verdampfen können. Der Massenﬂuss kann mit der Mikroquarzwaage
kontrolliert werden. Hierbei schwingt ein Quarzkristall und ändert abhängig von
der Masse des auf seiner Oberﬂäche aufgedampften Materials seine Frequenz. Die
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Quarzwaage wurde Mitte 2014 im Hinblick auf geplante Experimente durch einen
Wasserstoﬀgaseinlass mit Glühwendel ersetzt. Das MCP-LEED wird zur Unter-
suchung der Kristallinität der Probenoberﬂäche genutzt. Durch die Verwendung
eines MCPs zur Detektion der gebeugten Elektronen ermöglicht dieses LEED die
Nutzung kleiner Ströme im pA-Bereich. So besteht die Möglichkeit zur Analyse
selbst schlecht leitender Oberﬂächen unter Vermeidung großer Auﬂadungseﬀekte.
Nach der Präparationskammer passiert eine Probe ein weiteres Handventil und
kommt durch einen Membranbalg zu einem Doppelkreuz (6 x CF 150). Dieses
Doppelkreuz ist die Übergabestelle zum SPM und zu einem weiteren Transfer-
stab, mit dem die Probe zur Bestrahlungskammer transferiert werden kann. In
der sich an dieses Transferkreuz anschließenden SPM-Kammer (s. Abbildung 3.7
Nummer 4) beﬁnden sich neben dem SPM ein Probenkarussell für bis zu 12 Pro-
ben oder Sonden. Zur Entnahme der Proben von der Transferstange zum SPM
und zum Karussell wird ein weiterer Wobble-Stick verwendet. Auch hier gibt
es wieder eine Druckmessröhre sowie eine Turbo- und eine Ionengetterpumpe
mit Titansublimator. Der Transferstab in der Bestrahlungskammer ist mit einem
rotierbaren Probenhalterplatz ausgestattet. Die zu bestrahlende Probe wird im
Transferkreuz mit dem im SPM beﬁndlichenWobble-Stick in den rotierbaren Pro-
benplatz eingesetzt. Dieser rotierbare Platz ist wichtig, um die Proben auf dem
verwendeten Omicron-Probenhalter in die Strahlrichtung zu drehen. In der Be-
strahlungskammer kann mit einem weiteren Wobble-Stick die Probe entnommen
und auf die Probenbühne gesetzt werden.
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3.3 Analyse zerstäubter Teilchen
Wie schon im Grundlagenkapitel erläutert kommt es bei der Bestrahlung mit
energiereichen Teilchen zu Anregungsprozessen imMaterial. Diese Anregung sorgt
unter anderem für eine Materialemission aus der Oberﬂäche. Diese Emission kann
in Form von neutralen Atomen, Molekülen und Clustern oder einzelnen Ionen so-
wie geladenen Teilchenkonglomeraten erfolgen. Die Menge und Zusammensetzung
der emittierten Teilchen hängt vom bestrahlten Material und der Anregung ab. In
den hier vorgenommenen Experimenten verwendeten wir einen neuen Aufbau an
der M1-Strahllinie des UNILACs. Dieser wurde im Rahmen des BMBF-Projekts
05K13PG1 geplant und aufgebaut. Er ermöglicht die Analyse von Sekundärionen-
und Sekundärneutralteilchenemissionen hinsichtlich ihrer Masse nach Anregungs-
prozessen durch schnelle schwere Ionen (swift heavy ions, SHI) im MeV/u-Regime
und Argonionen von 5 keV. Der Aufbau wird in 3.3.1 beschrieben. Zu Vergleichs-
zwecken wurden Massenspektren an der Ende 2014 in Duisburg eingerichteten
SIMS-Anlage aufgenommen. Diese Anlage wird in Abschnitt 3.3.2 erklärt.
3.3.1 Flugzeitmassenspektrometer an M1
In der Bestrahlungskammer des M1-Zweigs beﬁndet sich ein unter 45◦ zum Io-
nenstrahl des UNILACs ausgerichtetes Flugzeitmassenspektrometer (Time-Of-
Flight-Mass-Spectrometer, TOF-MS). Geladene Teilchen werden in diesem Spek-
trometer bezüglich ihres Masse-zu-Ladung-Verhältnisses analysiert. In dem in die-
ser Arbeit verwendeten Aufbau wird die zu untersuchende Oberﬂäche wahlweise
mit SHIs oder 5-keV-Argonionen als Projektil beschossen. Durch den Beschuss
kommt es zur Emission von Sekundärpartikeln. Über eine an die Probe ange-
legte Spannung (Utarget) wird der geladene Anteil dieser Partikel, abhängig von
dem Vorzeichen der verwendeten Spannung an der Probe, in das Spektrometer
beschleunigt. Ein Ion der Ladung q und der Masse m erhält demnach im elektri-
schen Feld eine kinetische Energie mit der Geschwindigkeit v. Es ﬂiegt daraufhin
für eine gewisse Zeit ∆t durch das Spektrometer (Länge der Driftstrecke ∆l).
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Über diese Gleichung bekommt man schnell den Zusammenhang zwischen Flug-






Da nur geladene Partikel analysiert werden können, tragen Neutralteilchen nicht
zu dem Signal bei. Um diese Neutralteilchen ebenfalls der Messmethode zugäng-
lich zu machen, wurde der Aufbau um einen Laser erweitert, der diese Teilchen
in einem zusätzlichen Schritt vor der Beschleunigung durch das elektrische Feld
der Probenbühne nachionisiert.
Signalzusammensetzung
Für die Interpretation der Flugzeitspektren muss Klarheit über die Parameter
bestehen, die in die Signalhöhe eingehen (Inhaltlich ist dieser Abschnitt ange-
lehnt an [132]). Ein zentraler Punkt ist, dass die Signalhöhe proportional zum
Strom der am Detektor ankommenden Teilchen ist. Dieser Strom hängt von ver-
schiedenen Größen ab. Zum einen braucht man Projektile, die auf die Oberﬂäche
einschlagen und dort den Zerstäubungsprozess initiieren. Das Teilchensignal ist
proportional zur Projektilteilchenzahl NP bzw. zu dem Primärionenﬂux IP . Je-
des dieser Projektile hat eine vom Zielmaterial abhängige Zerstäubungsausbeute
YMat. Die Signalhöhe eines bestimmten Materials hängt von dessen Konzentra-
tion in der Probe im Bereich der Anregung ab. Dies wird mit dem Konzentrati-
onsparameter θMat berücksichtigt. Allerdings kann nur der ionisierte Teil dieser
zerstäubten Teilchen detektiert werden. Die Wahrscheinlichkeit dafür, dass ein
zerstäubtes Teilchen die Oberﬂäche verlässt, ist die Ionisierungswahrscheinlich-
keit α±. Es folgt damit für die Signalhöhe S±Mat:
S±Mat ∼ IP ·YMat · θMat ·α± (3.3)
Nun muss beachtet werden, dass es für die Zerstäubungsausbeute eine Raum-
winkelverteilung fΩ(r, ϑ, ϕ) gibt und Teilchen aus der Oberﬂäche mit einer be-
stimmten Geschwindigkeitsverteilung fEmis(v) austreten. Die Ionisierungswahr-
scheinlichkeit α± hängt von dieser Geschwindigkeit ab und muss mit der Ver-
teilungsfunktion der Emissionsgeschwindigkeit fEmis(v) gewichtet werden. Das
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Spektrometer hat zudem nur eine gewisse Akzeptanz für Teilchen innerhalb eines
bestimmten Volumens Vsen. Dadurch ergibt sich das Signal zu:












Das sensitive Volumen ist durch das verwendete Spektrometer und dessen Ein-
stellungen vorgegeben. Um den Bereich der Integration über die Geschwindig-
keiten zu verstehen, muss man sich klar darüber sein, wie das Experiment zeit-
lich abläuft. Das Primärion löst Sekundärteilchen aus, welche eine gewisse Zeit
∆tV erzögerung benötigen, bis sie von der Oberﬂäche bis in das sensitive Volumen
des Spektrometers im Abstand r ankommen. Dort werden sie durch das Beschleu-
nigungspotential Utarget (s. Gleichung 3.1) in das Spektrometer beschleunigt. Die
minimale Sekundärteilchenakzeptanzgeschwindigkeit vmin und die maximale Se-
kundärteilchenakzeptanzgeschwindigkeit vmax des Spektrometers kann man sich
wie folgt erklären: Ein Teilchen im Abstand r von der Probenoberﬂäche und
innerhalb des sensitiven Volumens hat die minimal mögliche Sekundärteilchenge-
schwindigkeit, wenn es direkt zum Zeitpunkt des Auftreﬀens des ersten Primäri-
ons ausgelöst wurde und nach einer gewissen Verzögerungszeit ∆tV erzögerung, be-
vor das Probenpotential Utarget angelegt wird, und der Dauer des Ionenbeschusses
∆tPrimärionenpuls das sensitive Volumen erreicht hat. Die maximale detektierbare
Sekundärteilchengeschwindigkeit vmax hat ein Teilchen, das diese Strecke r direkt









Damit gibt die zeitliche Breite des Primärionenpulses ∆tPrimärionenpuls das mit
dem Flugzeitspektrometer detektierte Geschwindigkeitsfenster vor, während die
Verzögerung ∆tV erzögerung den Geschwindigkeits(mittel)punkt einstellt, um den
herum die Integration über die Emissionsgeschwindigkeitsverteilungsfunktion und
die Ionisierungswahrscheinlichkeit erfolgt. Bedingt durch die Pulsstruktur des
UNILACs ist die zeitliche Breite des Primärionenpulses ∆tPrimärionenpuls mit 1 ms
bis 5 ms sehr lang im Vergleich zu den anderen Zeiten im Experiment. Die typi-
sche Größenordnung der Primärionenpulse bei Experimenten mit kommerziellen
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Geräten liegt bei 100 ns bis wenige Mikrosekunden. Daher kann der UNILAC wie
eine kontinuierliche Ionenquelle betrachtet werden, bei der man über die gesamte
Geschwindigkeitsverteilung integriert. Das erste Mal wird das Probenpotential
nach ungefähr 50 µs nach dem Beginn des UNILAC-Pulses angelegt. Die zeit-
liche Verzögerung ∆tV erzögerung kann durch das Hochlegen der Probenspannung
innerhalb des UNILAC-Pulses als 0 s betrachtet werden. Der betrachtete Abstand
r ist im Aufbau bei ungefähr 1,5 mm. Dadurch kann vmin mit ungefähr 0 m/s
angenähert werden, während vmax gegen ∞ m/s geht. Man misst im Signal also
eine Integration über einen großen Geschwindigkeitsbereich.
Das Spektrometer
Der konkret in dieser Arbeit benutzte Aufbau des Spektrometers basiert auf Plä-
nen von Michael Wahl [133] und wurde in der Arbeitsgruppe Wucher der Fakultät
für Physik der Universität Duisburg-Essen aufgebaut. Abbildung 3.9 zeigt ein Fo-
to des Spektrometers sowie ein Schema der Orte, an denen Spannungen anliegen.
Die Ionen (rot gepunktete Linie) passieren zwei Eingangsoptiken, die in dem ver-
wendeten Aufbau auf Erdpotential gesetzt werden (UextractionI und UextractionII).
Es folgen eine elektrostatische Linse mit einer Spannung von ca. 580 V (Ulens) und
zwei Ablenkplatten mit Spannungen in der Größenordung von ±10 V (Uleft/right
und Uforward/backward). Die komplette Optik wird zur Steuerung der Flugbahn der
Ionen im Spektrometer genutzt. Nach der Optik durchﬂiegen die Sekundärionen
eine feldfreie Driftstrecke, bis sie im Abbremsfeld (Uretard) verlangsamt werden.
Über den Reﬂektor (Ureflect) werden sie umgelenkt und passieren das Abbrems-
feld erneut, werden hier jedoch auf ihre anfängliche Energie wieder beschleunigt.
Über die Nachbeschleunigungsspannung (Uacceleration ≤ | ± 10| kV) werden die
Ionen auf einen Detektor getrieben. Bei diesem handelt es sich um zwei Mikro-
kanalplatten (Micro-Channel Plate, MCP) in Chevron-Anordung. Zwischen der
Vorderseite des ersten MCPs und der Rückseite des zweiten MCPs liegen zur
Elektronenerzeugung und Verstärkung des Ionensignals in den MCPs ca. 2 kV
an (Ugain). Diese Spannung ist einstellbar und wird bei hohen Signalintensitäten
verringert. Die entstehende Elektronenlawine wird auf der Rückseite des zweiten
MCPs von einem Kollektor, einer Metallplatte mit einem 45 V höheren Poteni-
al als die Rückseite des letzten MCPs, eingesammelt und als kurzer Strompuls
(MCP Signal) detektiert. Dieser Strompuls wird anschließend über einen Kon-
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densator ausgekoppelt, weiter über zwei Verstärkerstufen verstärkt und an die
Messkarten übergeben.
Abbildung 3.9: a) Foto des Flugzeitmassenspektrometers. Im unteren Bereich sieht man die
Driftröhre mit den Ionenoptiken und der Eintrittsöﬀnung, die in der Bestrahlungskammer
hinterher auf die Probe gerichtet ist. b) schematische Darstellung des Aufbaus. Rot gepunk-
tet ist die Flugbahn eines Ions im Spektrometer angedeutet. Die Probe (bei Utarget) wird ent-
weder mit dem grün dargestellten keV-Strahl oder blau dargestellten MeV-Strahl zerstäubt,
mögliche Neutralteilchen können mit dem violett eingezeichenten VUV-Laser nachionisiert
werden. Die Ionen ﬂiegen durch das Spektrometer und werden durch elektrische Felder fo-
kussiert bzw. abgelenkt, bis sie am MCP ankommen und dort detektiert werden.
Zum Anlegen der Spannungen stehen diverse Netzteile zur Verfügung. Je nach
Ladung des zu detektierenden Ions sind die Vorzeichen der Spannungen umzu-
stellen Die Spannungen Ureflect, Uretard, UextractionI , UextractionII und Ulens werden
von zwei 2-kV-Netzteilen (HCN 7E-2000, FUG) bereitgestellt, die über analoge
Programmierung einmal positive und einmal negative Potentialdiﬀerenzen gene-
rieren. Über einen Spannungsteiler wird die 2-kV-Netzteilspannung auf die ent-
sprechend anliegenden Spannungen heruntergeregelt. Dasselbe Prinzip wird auch
für die Ablenkplatten angewendet. Uleft/right und Uforward/backward werden über
zwei weitere Netzteile (HCN 7 E-350, FUG) mit 350 V Maximalpotentialdiﬀe-
renz bereitgestellt. Das Hochspannungsnetzteil für die MCP-Spannungen ist ein
Eigenbau des Technikers Werner Saure aus der AG Wucher. Die typischen hier
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angelegten Spannungen sind 4 kV für Uacceleration und 2 kV für Ugain. Die Pro-
benspannung wird über ein zusätzliches 2-kV-Netzteil geregelt, welches über die
Software am Messrechner in seiner Spannung eingestellt werden kann.
Als Messkarten werden eine TD-(Abkürzung für „transient digitizer“)Karte und
eine TDC-Karte eingesetzt. Die TD-Karte ist ein Transientenrekorder (PX1500-2-
(AMP/XF)-M, Signatec). Sie ermöglicht es, die Spur der ankommenden Signale,
also den Zeitpunkt und die Signalintensität, mit einer Zeitauﬂösung von einer
Nanosekunde und einer maximalen Wiederholrate von 1 bis 2 kHz aufzunehmen.
Die TDC-Karte ist ein „Time-to-Digital-Converter“ (Kartenname: P7888, FAST
ComTec GmbH). Sie legt eine Liste von Ankunftszeiten für ein Signal im Speicher
an. Sobald ein Signal einen bestimmten einstellbaren Wert überschreitet, wird ein
Zähler im entsprechenden Zeitfenster um einen Wert erhöht. Anders als bei der
TD-Karte wird demnach nicht die Signalhöhe mit abgespeichert. Dafür ist die
Karte mit Aufnahmeraten von 10 kHz deutlich schneller und kann bei niedrigen
Signalstärken verwendet werden. Die Zeitauﬂösung dieser Karte liegt ebenfalls
bei 1 ns.
Die keV-Ionenquelle
Da nur zu bestimmten Zeiten, den Strahlzeiten, Ionen vom UNILAC bereitge-
stellt werden, war es für erste Einstellungen wichtig, eine weitere Ionenquelle
zur Verfügung zu haben. Diese wurde während der Aufbauphase des Experi-
ments mit implementiert. Bei dieser Quelle handelt es sich um eine 5-keV-Argon-
Heißkathoden-Ionenquelle (IQ-100, Leybold). Über Elektronenstöße in der Ionisa-
tionseinheit werden Argonionen erzeugt und über eine Extraktorblende beschleu-
nigt. Der Argonstrahl kann über drei elektrostatische Linsen fokussiert werden,
weitere vier Ablenkplatten werden zu seiner Positionierung verwendet. Durch
Anlegen einer Ablenkspannung Ublanking an eine der Ablenkplatten im Strahlrohr
der Ionenkanone können die keV-Argonionen weggelenkt werden. Die benötigte
Ablenkspannung Ublanking ist hierzu mit einem schnellen Hochspannungsschalter
versehen. Damit können kurze Spannungspulse auf die Ablenkplatte gegeben wer-
den, die über das gezielte Weglenken des kontinuierlich ﬂießenden Ionenstroms
der Quelle kurze Ionenpulse generieren. Der Strahlengang von der Ionisierungs-
einheit bis zur Austrittsöﬀnung ist an den Ablenkplatten um 1◦ gekippt. Damit
werden Neutralteilchen im Ionenﬂuss herausgeﬁltert.
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Nachionisation neutral emittierter Teilchen
Da, wie schon angesprochen, neutral emittierte Teichen nicht direkt vom Spek-
trometer detektiert werden können, müssen diese in einem weiteren Schritt, der
Nachionisation, dem TOF-MS zugänglich gemacht werden. Hierfür wird die so
genannte Einphotonenionisation (single photon ionization) verwendet. Das Prin-
zip besteht darin, dass ein Laserstrahl mit einer hohen Energie ein Elektron ei-
nes emittierten Sekundärteilchens von einem gebundenen in einen freien Zustand
anregt und damit das Teilchen ionisiert. Bei dem im Aufbau in Darmstadt ver-
wendeten Laser handelt es sich um einen F2-Excimerlaser (ATLEX-I 500, ATL),
welcher bei einer Wellenlänge von 157 nm (=ˆ 7,9 eV) emittiert. Demnach können
neutrale Teilchen mit einem Ionisierungspotential < 7,9 eV nachionisiert werden.
Die Verwendung eines Lasers zur Nachionisation hat gegenüber einer Nachionisa-
tion mit Elektronenbeschuss oder im Plasma den Vorteil, dass es keine Raumla-
dungszonenbegrenzung gibt. Die maximale Wiederholrate des Lasers beträgt 500
Hz mit einer Pulslänge von 5 ns bis 8 ns bei einer maximalen Pulsenergie von
1 mJ1.
Der Sauerstoﬀ in der Raumluft absorbiert das ultraviolette Licht des Lasers stark.
Aus diesem Grund muss das Laserlicht durch Vakuum oder eine Stickstoﬀatmo-
sphäre geführt werden. Als Eintrittsöﬀnung in die Bestrahlungskammer wird ein
mit Viton gedichtetes Einkoppelfenster aus Kalziumﬂuorid verwendet. Um durch
diﬀerentielles Pumpen den Enddruck in der Bestrahlungskammer zu verbessern,
erfolgt die Führung des Lasers in einer Vakuumleitung. Bedingt durch die bauli-
chen Gegebenheiten in der Experimentierhalle an der GSI ist es notwendig, den
Laser innerhalb dieser Vakuumleitung über einen Umlenkspiegel in die Kam-
mer einzukoppeln. Eine Kalziumﬂuoridlinse (Brennweite f = 300 mm) dient als
das Einkoppelfenster für das Laserlicht. Sie fokussiert das Licht auf den Raum
zwischen dem Spektrometer und der Probe, wobei der Fokuspunkt über einen
xyz-Manipulator, auf dem diese Linse sitzt, justiert werden kann.
Zur Analyse des Laserstrahls beﬁndet sich auf der gegenüberliegenden Seite der
Lasereintrittsöﬀnung ein Drahtnetzdetektor. Dieser besteht aus einer vergoldeten
Kupferanode, vor der sich elektrisch isoliert ein feinmaschiges Drahtnetz mit ei-
ner Transmission von etwa 90 % beﬁndet. Die Anode ist gegenüber dem Netz auf
bis zu 2 kV hochgelegt. Das Drahtnetz ist mit einem Oszilloskop verbunden und
1 Gemessen bei niedrigster Wiederholrate, Herstellerangabe.
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über einen 50-Ω-Widerstand auf Erdpotential gelegt. Triﬀt der Laser das Netz,
werden dort Elektronen ausgelöst und auf die Anode beschleunigt. Am Oszillo-
skop ist in der Zeit ein Spannungsabfall zu messen. Dieser kann zur Kalibrierung
der Laserleistung verwendet werden.
Durch die Nähe des Detektors zur Probenbühne kommt es dazu, dass das gepulste
Signal der Probenbühnenspannung als Rauschen im Drahnetzdetektorsignal er-
kennbar ist. Das Rauschsignal der Probenbühne hat eine Signalstärke von 0,5 V
bei 1 kV Drahnetzdetektorspannung. Das Lasersignal ist bei gleicher Detektor-
spannung und einer internen Energiemonitorausgabe von 1,3 mJ ca. 1 V hoch.
Die Detektion beider Signale wird dazu genutzt, das Feuern des Lasers zeitlich
mit dem Hochlegen der Spannung der Probenbühne zu koordinieren. Dies ge-
währleistet, dass der Laser zum richtigen Zeitpunkt gefeuert wird.
Zeitlicher Ablauf des Experiments
Die wichtige Messgröße im Experiment ist die Flugzeit ∆t. Der zeitliche Null-
punkt des Experiments wird durch den vom Beschleuniger bereitgestellten UNI-
LAC-Triggerpuls, auch Maschinen- oder Makropuls genannt, festgelegt. Dieser
läuft synchron mit den Ionenpulsen, die an der Probe ankommen. Der UNILAC-
Triggerpuls wird als Trigger für einen „Stanford“-Pulsgenerator (Stanford DG535)
genutzt und erzeugt einen Transistor-Transistor-Logik-(TTL-)Puls mit gleicher
Länge wie der UNILAC-Triggerpuls. Die Verwendung des Stanford-Pulsgenerators
ermöglicht damit die gezielte zeitliche Verschiebung des Startzeitpunktes des Ex-
perimentes innerhalb des UNILAC-Ionenpulses. Die weitere zeitliche Steuerung
des Experimentes erfolgt über einen „BNC“-Pulsgenerator (Modell 588-1U-8C,
Berkeley Nucleonics Corporation) und eine geeignete Anordung von Logikbau-
elementen. Die Anordnung der Logikelemente ist recht komplex, um verschiedene
Messmodi zu berücksichtigen. Um einen Einstieg zu geben, wird zunächst der
BNC-Pulsgenerator kurz erläutert.
Er hat acht Ausgänge (A bis H) und drei Eingänge, den externen Triggerein-
gang, einen „Gate“- und einen „Burst“-Eingang. Fünf seiner Ausgänge werden
im Experiment verwendet. Sie stellen die Schaltpulse für die schnellen Hochspan-
nungsschalter (Behlke Power Electronics), die Startsignale für die Messkarten
sowie das Triggersignal für den Laser zur Verfügung. Die verwendete Software
kommuniziert per USB-Verbindung mit dem Pulsgenerator und ermöglicht die
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individuelle Einstellung der Pulshöhen und -breiten sowie der zeitlichen Verzöge-
rungen der einzelnen Ausgänge. Ausgang B schaltet den Hochspannungsschalter
für die Probenbühne, C die Ablenkungspannung der Argon-Ionenkanone, E dient
als Trigger des Lasers, G gibt das Aufnahmestartsignal an die TD-Karte und H
das Startsignal an die TDC-Karte.
Zu Beginn der Experimente ist die einfachste Betriebsart des Spektrometers, die
sogenannte „delayed extraction“, verwendet worden. Bei dieser Betriebsvariante
wird die Probe mit dem Primärionenstrahl beschossen und nach dem Beschuss ei-
ne Spannung zwischen Probe und Spektrometer angelegt. Die Sekundärionen, die
sich zu diesem Zeitpunkt im sensitiven Volumen beﬁnden, werden zum Spektro-
meter beschleunigt. Um neutral emittierte Teilchen nachzuweisen, kann zwischen
dem Ende des Primärionenpulses und dem Anlegen der Spannung ein Laserpuls
in die Wolke zerstäubter Teilchen gefeuert werden. Diese Betriebsart ist nicht
sehr eﬃzient, da pro Primärionenpuls nur ein Spektrum aufgenommen wird. Um
ein aussagekräftiges Spektrum zu erhalten, summiert man 100 bis > 105 solcher
Spektren. Da die Wiederholrate des UNILACs typischerweise nur 1 Hz bis 5 Hz
beträgt, wartet man bei 1000 Wiederholungen und einem angenommen 1-Hz-
Strahl für ein Massenspektrum des UNILAC-Strahls fast 20 Minuten.
Da Strahlzeiten teuer sind und lediglich eine begrenzte Zeit zur Verfügung steht,
sind andere Messprotokolle notwendig. Diese neuen Messmodi werden „interlea-
ved extraction“ und „interleaved sputtering“ genannt. Die genannten Messmodi
stellen einen zentralen Schritt für das Erreichen des technischen Ziels zur Umset-
zung eines Flugzeitmassenspektrometeraufbaus dar. Hierbei nutzt man die tech-
nischen Möglichkeiten des Pulsgenerators voll aus. Um die beiden Messprotokolle
zu verstehen, müssen einige Eigenschaften der Aus- und Eingänge des Pulsgene-
rators aufgeführt werden.
Der „Gate“-Eingang am Pulsgenerator wirkt wie ein logisches „UND“ in dem
Gerät und schaltet nur dann die 8 Ausgänge frei, wenn ein TTL-Signal an ihm
anliegt. Der „Gate“-Eingang gibt in dem Experiment also Zeitfenster vor, in de-
nen überhaupt Spektren aufgenommen werden dürfen.
Der „Burst“-Eingang generiert, wenn ihn ein TTL-Signal erreicht, eine vorher
festgelegte Sequenz aus N Pulsen mit einer festgelegten Wiederholrate. Jeder
dieser Pulse generiert eine vollständige Sequenz der Pulse an den Ausgängen A
bis H. Dabei kann immer nur eine neue Sequenz ausgelöst werden, wenn die vor-
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herige komplett abgelaufen ist.
Kombiniert man beide Eingänge, wird eine „Burst“-Pulsfolge innerhalb des „Gate“-
Zeitfensters festgelegt. Durch Kombination dieser beiden Eingänge mit weiteren
Logikbauelementen werden die unterschiedliche Messmodi implementiert.
Das zentrale Logikbauelemente für die Datenakquise ist das von Werner Saure
konstruierte Gerät zur Puls-Sortierung. Es misst intern die Pulslänge TUNILAC
des ankommenden UNILAC-Triggers und gibt zeitlich versetzt im Abstand von
5 TUNILAC drei Pulse aus (s. Abbildung 3.10 „Triggerpulse am „Gate“ und „Burst“-
Eingang“). Sie dienen als Zeitfenster zur Datenaufnahme. Mit einem logischen
„ODER“ verknüpft, gehen diese drei Pulse an den „Gate“- und den „Burst“-
Eingang und schalten dadurch die Ausgänge des Pulsgenerators und lösen die
vorher programmierten Pulssequenzen aus.
Abbildung 3.10: Zeitlicher Ablauf der Schaltungspulse. Oben der Triggerpuls des UNILACs,
wie er vom Beschleuniger zur Verfügung gestellt wird. Während der Zeit TUNILAC kommt
der Ionenpuls an der Probe an. Die zweite Zeile zeigt das Triggersignal der Pulssortie-
rung, das an den „Gate“-Eingang übergeben wird. Der erste Puls fällt mit der UNILAC-
Bestrahlung zusammen und wird daher MeV-Puls genannt, der zweite Puls kommt zu einem
Zeitpunkt, an dem keine Bestrahlung stattﬁndet, daher „Blank“. Puls drei läuft parallel
zum keV-Ionenpuls, daher die Bezeichung „keV“. Innerhalb der „Gate“-Triggerpulse sorgt
„Burst“ dafür, dass an den Ausgängen kurze Pulsfolgen generiert werden. Die dritte Zeile
zeigt den Ausgang für das Signal zum Schalter der Probenbühnenspannung. Zeile vier zeigt
das Schaltverhalten der keV-Argon-Ionenkanone und fünf die Lasertriggerpulse.
Der erste Puls aus der Puls-Sortierung, das sogenannte MeV-Gate (blau in Abbil-
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dung 3.10), entspricht exakt dem ursprünglichen UNILAC-Triggerpuls. Er wird
umgehend weitergeleitet und als Triggerpuls für die Aufnahme von MeV-Spektren
verwendet. Er startet im Zeitfenster der Länge TUNILAC eine festgelegte Anzahl
von „Burst“-Sequenzen. Diese schalten im MeV-Gate die Extraktion, also Aus-
gang B, für die Spannung Utarget an der Probenbühne. Die Länge der Extraktions-
Pulse wird über die Software als „extraction pulse width“ festgelegt und hat eine
typische Dauer von 3 µs. Die Frequenz der Pulse, mit der zu Beginn der Experi-
mente in dieser Art und Weise gemessen wurde, lag bei ca. 1,2 kHz. Sie konnte
immer weiter gesteigert werden. 2015 gelang es, diese auf 10 kHz zu erhöhen. Die
übrigen Pulse aus den anderen Ausgängen werden durch geschickte Anordnung
von TTL-Bauelementen unterdrückt, bevor sie ihre entsprechenden Schalter er-
reichen. So sind beispielsweise im MeV-Gate die Pulse für die keV-Ionenkanone
unterdrückt.
Nach der Pause von 5 TUNILAC wird von der Puls-Sortierung der zweite Puls der
Länge TUNILAC erzeugt und an „Gate“ und „Burst“ ausgegeben. Dieser zweite
Puls wird für die Aufnahme von sogenannten „Blank“-Spektren genutzt (orange
in Abbildung 3.10). Diese werden als Prüfspektren genutzt. Während ihrer Auf-
nahme triﬀt kein Projektil die Probenoberﬂäche. Diese Spektren veriﬁzieren die
Abhängigkeit der Spektren von den Ionenstrahlen. Im Fall des Laserbeschusses
dienen sie dazu, Restgase in der Kammer nachzuweisen und eine mögliche La-
serablation auszuschließen
Nach einer weiteren Pause von 5 TUNILAC wird der dritte Puls mit einer va-
riabel einstellbaren Länge > TUNILAC ausgegeben. Dieser dient als Puls für
keV-Spektren. Seine Länge kann so angepasst werden, dass die Pause zwischen
zwei UNILAC-Pulsen optimal ausgenutzt wird. Im keV-Spektrum schaltet die
„Gate/Burst-Kombination“ neben der Spannung der Probenbühne auch die Pul-
se der keV-Ionenquelle für Ublanking am Ausgang C. Die Länge dieser Pulse hat
die Dauer von ungefähr 10 µs.
In jedem der drei „Gate“-Zeitfenster kann der Laser einmal gefeuert werden. Dies
liegt an der maximalen Wiederholrate des Lasers (500 Hz). Das Experiment ist so
eingerichtet, dass zu Beginn jedes „Gate“-Zeitfensters der erste „Burst“-Puls an
Ausgang E vom BNC-Pulsgenerator zum Schalten des Lasers ausgegeben wird.
Die Software ist so programmiert, dass sie das erste Spektrum eines jeden „Gate“-
Zeitfensters als Sekundärneutralteilchenmassenspektrum-(SNMS-)Signal abspei-
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chert. Die übrigen Spektren werden als Sekundärionenmassenspektrum (SIMS)
abgespeichert. Über die Software wird jedes Spektrum entsprechend seiner Auf-
nahmeparameter (MeV-,„Blank“-, keV-SIMS/SNMS) einsortiert. Mit diesem Mo-
dus ist es möglich, innerhalb eines UNILAC-Pulses sechs verschiedene, teils sogar
summierte Spektren unter nahezu gleichen Bedingungen aufzunehmen. Die eben
beschriebenen Vorgänge sind in Abbildung 3.10 nochmals schematisch dargestellt.
Dieser Messmodus wird als „interleaved extraction“ bezeichnet.
Als Alternative zu dem „interleaved extraction“-Messbetrieb kann der sogenannte
„interleaved sputtering“-Modus verwendet werden. Statt nur das Ausgangssignal
C zum Schalten der Ablenkspannung Ublanking der keV-Ionenkanone zu verwen-
den, wird ein weiteres Logikelement eingebunden. Das summierte Signal aus der
Pulssortierung, welches ansonsten direkt an die Eingänge „Gate“ und „Burst“
geht, wird zusätzlich abgegriﬀen und invertiert. Anschließend wird dieses Signal
mit einem logischen „ODER“ zusammen mit dem Ausgangssignal C an den Schal-
ter für die Ablenkspannung gegeben. Es resultiert ein Triggersignal, das die keV-
Kanone fast die gesamte Zeit auf die Probe feuern lässt und nur für Messungen
kurz abschaltet. Abbildung 3.11 zeigt schematisch dieses Triggersignal. Dieser
Modus ist für die Untersuchung von Metallproben gut geeignet, da er stets für
eine saubere Metalloberﬂäche sorgt.
Abbildung 3.11: Zeitliches Schema für das „interleaved sputtering“-Protokoll: Die keV-
Ionenkanone wird quasi kontinuierlich betrieben. Für Messungen wird der keV-Strahl kurz-
zeitig weggelenkt.
Abhängig von dem Probensystem oder als einfacher Test der Spektren kann es
notwendig sein, einzelne Triggerpulse zu unterdrücken. Die keV-Ionenkanone kann
beispielsweise organische Moleküle fragmentieren, der Laser Restgaspartikel io-
nisieren und der MeV-Strahl die Probe heizen. Daher ist es möglich, über die
Software den Ausgang für die keV-Ionenquelle, den UNILAC und den Laser se-
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parat auszuschalten.
Ein Problem, das sich erst im laufenden Betrieb herausstellte, ist die Tatsache,
dass der Strom innerhalb des UNILAC-Pulses nicht homogen ist. Dies führt in
den beiden bereits erwähnten Messmodi dazu, dass im Zeitfenster des SNMS-
Spektrums ein anderer Primärteilchenstrom auf die Probe traf als in den nachfol-
genden SIMS-Spektren. Zu diesem Zweck wurde ein dritter Modus implementiert,
das sogenannte „Pulse Mapping“. Hierbei speichert man jeden der „Burst“-Pulse
innerhalb des MeV-Gates separat in ein Spektrum ab. Nutzt man dies, ohne den
Laser zu feuern, kann damit der UNILAC-Puls aus der Anzahl der gesamten Er-
eignisse im Spektrum direkt nachgebildet werden. Der Modus wird von uns als
„Auto-Pulse-Mapping“ bezeichnet.
Nimmt man die sechs Spektren im „interleaved extraction“-Modus auf und ver-
schiebt den Starttrigger manuell mit dem zu Beginn dieses Unterkapitels erwähn-
ten Stanford-Pulsgenerator, kann man ebenfalls den UNILAC-Puls nachbilden,
dieses Mal aber unabhängig für das SNMS- und SIMS-Signal. Dies wird von
uns als „Manuelles Pulse Mapping“ bezeichnet. Hierbei muss jedoch darauf ge-
achtet werden, dass mit größer werdender Verschiebung zwischen tatsächlichem
UNILAC-Pulse und dem Startpuls der Messung irgendwann der UNILAC-Puls
zu Ende ist und die letzten Spektren, die in MeV-SIMS einsortiert werden, keine
Signale mehr beisteuern. Dieser Eﬀekt wird umso größer, je mehr die Wiederhol-
rate der Spektrenaufnahme vergrößert wird. Daher wurde der Startzeitpunkt der
„Burst“-Pulse über einen weiteren Stanford-Pulsgenerator so eingerichtet, dass
er innerhalb des UNILAC-Gates verschoben werden kann, aber dennoch mit dem
Ende des eingestellten Gates aufhört. Damit wird der Verzerrung der Sekundärio-
nenmassenspektren durch Spektren außerhalb des UNILAC-Strompulses entge-
gen gewirkt. Zudem wird die zeitliche Kontrolle über die Aufnahmezeit des ersten
Spektrums für MeV-SNMS erhöht.
3.3.2 SIMS-Anlage in Duisburg
Zu Vergleichszwecken mit anderen Projektilen wurde ein weiterer Flugzeitmas-
senspektrometeraufbau verwendet. Hierbei ging es in erster Linie darum zu schau-
en, welche Teilchenzusammensetzungen man bei Bestrahlungen von Strontium-
titanat erwarten kann. Für das NETZ (Akronym für Nano-Energie-Technik-
Zentrum) an der Universität Duisburg-Essen ist 2014 das kommerzielle SIMS-
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Gerät „TOF.SIMS5“ der Firma ION-TOF GmbH angeschaﬀt worden. Dieses Ge-
rät beinhaltet, wie der Aufbau in Darmstadt (Abschnitt 3.3.1), ein Reﬂektron-
Flugzeitmassenspektrometer. Daneben gibt es drei Ionenquellen für verschiedene





bzw. Clusterionen als Projektil bereitstellt, die Gas-Cluster-Ionenquelle, die ein-
fach geladene Argon-1000-Cluster liefert, und die Doppelquellensäule (dual source
column), die wahlweise mit Cs-, Xe- oder mit O2-Ionen betrieben wird.
Über einen 5-Achsen-Manipulator, der neben der x-y-z Bewegungen auch Verkip-
pungen und Rotationen ermöglicht, können die Proben durch ein optisches Kame-
rasystem angefahren werden. Für die Analyse isolierender Proben ist zur Oberﬂä-
chenladungskompensation eine Elektronenquelle eingebaut[134]. Bei diesem Auf-
bau wird im Gegensatz zu dem Flugzeitmassenspektrometer in Darmstadt statt
der Probenbühne die Extraktionsoptik für kurze Zeit auf Hochspannung gelegt.
Die zeitliche Auﬂösung des Gerätes wird durch sehr kurze Primärionenpulse von
einigen Nanosekunden gewährleistet. Der Abstand zwischen der Spektrometer-
öﬀnung und der Probenoberﬂäche beträgt wenige Millimeter. Die Sekundärionen
werden durch Extraktionsoptiken in das Spektrometer beschleunigt.
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3.4 Fazit
In diesem Kapitel wurden die neu aufgebauten technischen Komponenten und
Messmethoden vorgestellt. Diese dienen dazu, die technischen Zielsetzungen zu
ermöglichen. Die Bestrahlung von Proben mit schnellen schweren Ionen wird
durch den Beschleunigerbetrieb an der GSI gewährleistet. Durch die Vorgaben der
Alvarez-Struktur haben die Ionen eine Energie pro Nukleon von 3,6 MeV/u und
4,8 MeV/u (mit Einzelresonator) und hohe Ladungszustände (136Xe21+, 197Au26+,
238U28+; seit 2014 auch 197Au53+ möglich). Die Ionen werden in den Quellen des
UNILACs bereitgestellt. Bedingt durch die verwendeten Quellen und die Puls-
struktur des Beschleunigers kommen diese mit einer Wiederholrate von typischer-
weise 1 Hz bis 5 Hz und einer Pulslänge von 1 ms bis 5 ms am M1-Zweig an.
Höhere Repetitionsraten von bis zu 50 Hz sind möglich. Da jedoch andere Ex-
perimente parallel laufen, stehen in Strahlzeiten hauptsächlich die 1 Hz bis 5 Hz
zur Verfügung.
Die Ionen können in der Ultrahochvakuum-Bestrahlungskammer mit Winkeln
von 60◦ bis hin zu ﬂachen Winkeln auf die Oberﬂäche treﬀen. Als weitere Mög-
lichkeit zur genauen Bestrahlung unter kleinen Winkeln kann der M2-Strahlplatz
mit seinem präzisen Goniometer verwendet werden.
Als Präparations- und Analysemöglichkeiten beﬁnden sich am M1-Zweig eine
Präparationskammer zum Heizen und Bedampfen von Proben und ein In-situ-
Ultrahochvakuum-Rastersondenmikroskop. Das Rastersondenmikroskop ermög-
licht eine präzise Vermessung der Topologie der Oberﬂäche, insbesondere der
Modiﬁkationen durch die Bestrahlung. Neben der Analyse der Oberﬂächenbe-
schaﬀenheit können während der Bestrahlung mit den schnellen schweren Ionen
Untersuchungen der zerstäubten Partikel mit Hilfe eines Flugzeitmassenspektro-
meters vorgenommen werden. Insgesamt ist demnach ein weltweit einzigartiger
Aufbau entstanden, der zwei komplementäre Methoden mit der Möglichkeit zur
Bestrahlung mit schnellen schweren Ionen kombiniert. Die beiden Messmethoden
werden durch Aufbauten in Duisburg (Luftrasterkraftmikroskop für eine schnelle-




In diesem Kapitel werden die Beobachtungen und Auswertungen aus den Expe-
rimenten mit dem neuen Aufbau an Strontiumtitanat und dem Vergleichssystem
Titandioxid vorgestellt.
Der erste Abschnitt 4.1 befasst sich mit den durch Ionen erzeugten Hügelketten
in Strontiumtitanat. Die Untersuchungen erfolgen dabei analog zu den von Ak-
cöltekin et al. in [16, 17, 21] bereits präsentierten Ergebnissen. Die Messungen
zielen darauf, die Genauigkeit, mit der der Winkel im Experiment in Darmstadt
eingestellt werden kann, abzuschätzen. Durch das Auﬂösungsvermögen des neu
angeschaﬀten Rastersondenmikroskops wurden bislang nicht beachtete ionenin-
duzierter Modiﬁkationen auf Strontiumtitanat, die Gräben, entdeckt [108]. Diese
werden im Abschnitt 4.1.3 vorgestellt. Damit dient dieser Abschnitt dazu, das
technische Ziel der Bestrahlung von Proben unter ﬂachem Winkel und deren
Vermessung im Ultrahochvakuum zu belegen.
Die beobachtete Entstehung von Hügeln kann innerhalb des Thermal-Spike-Mo-
dells mit einem Schmelzprozess erklärt werden. Mit einem entsprechenden Simu-
lationsprogramm (s. [135]) konnte die Länge der Hügelkette bereits abgeschätzt
werden [21]. Abschnitt 4.2 widmet sich Modellrechnungen zur Spurbildung in
Strontiumtitanat. Die Fragestellung hierbei ist, ob sich die neu entdeckte Gra-
benbildung ebenfalls durch einen Phasenübergang, wie z. B. Sublimation oder
Verdampfen, innerhalb des Thermal-Spike-Modells beschreiben lässt. Dieser Ab-
schnitt dient somit dem wissenschaftlichen Ziel, den Prozess der Spurbildung
besser zu verstehen.
Der Abschnitt 4.3 befasst sich dann mit Zerstäubungsprodukten von Strontium-
titanat. Zwei Ziele sollen mit diesem Abschnitt abgedeckt werden. Der Aufbau
des neuen Flugzeitmassenspektrometers an der GSI wurde im letzten Kapitel
bereits ausführlich vorgestellt. Hier werden nun Ergebnisse präsentiert, die die
Funktionstüchtigkeit des Aufbaus und damit eines der technischen Ziele dieser
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Arbeit belegen. Dafür werden zuerst Messungen gezeigt, die Aufschluss darüber
geben, was für Zerstäubungsprodukte bei der Bestrahlung von Strontiumtitanat
mit diversen Ionen erwartet werden kann und was bei der Bestrahlung in Darm-
stadt beobachtet wurde. Zudem werden Ergebnisse vorgestellt, die die Technik der
Flugzeitmassenspektrometrie anhand von Messergebnissen darstellen. Die unter-
suchten Zerstäubungsprodukte werden anschließend in Zusammenhang mit der
Spurbildung gesetzt und gehen damit der wissenschaftlichen Frage nach, ob es
einen Zusammenhang zwischen Spurbildung und Teilchenemission gibt.
Um diesen Zusammenhang auch auf andere Probensysteme zu übertragen, wur-
den Messungen an dem Vergleichssystem Titandioxid vorgenommen. Die Ergeb-
nisse dieser Messungen werden in Abschnitt 4.4 vorgestellt.
Der sich anschließende Abschnitt 4.5 dieses Kapitels befasst sich mit der Frage
nach Anwendungsmöglichkeiten, die sich aus den hier vorgestellten Experimen-
ten ergeben. Dazu werden Publikationen vorgestellt, die im Zuge dieser Arbeit
eingereicht und veröﬀentlicht wurden.
Der letzte Abschnitt 4.6 fasst dann dieses Kapitel und seine Ziele zusammen.
4.1 Erzeugung von Nanostrukturen — Bestrahlung
von Strontiumtitanat
Strontiumtitanat bildet bei senkrechter Ioneneinstrahlung auf seiner Oberﬂäche
pro Projektil einen Hügel von einigen Nanometern Höhe und einem Durchmesser
von näherungsweise 10 nm. Bei Bestrahlungen hin zu ﬂacheren Winkeln erzeugt
ein Einschlag Hügelketten von einigen Nanometern Länge [16, 17, 21]. Ein we-
sentlicher Parameter bei dem Prozess der Spurbildung ist das Bremsvermögen.
Nach dem Überschreiten eines Schwellwerts des Bremsvermögens zwischen 5,3
keV/nm und 7,2 keV/nm kann die Entstehung von Spuren beobachtet werden
[18].
Zunächst wird deshalb das Bremsvermögen für verschiedene Projektile mit Hilfe
von SRIM [31] abgeschätzt. Dem Programm werden hierfür die Dichte und die
Stöchiometrie des Zielmaterials sowie die Masse des Projektils als Parameter vor-
gegeben. Für Strontiumtitanat ist die Dichte 5,1 g/cm3 und seine Stöchiometrie
SrTiO3. Als Projektile wurden diejenigen Elemente gewählt, die als Projektile im
Laufe dieser Arbeit an den Beschleunigern zur Verfügung standen. Die Ergeb-
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Abbildung 4.1: SRIM-Simulation für das Bremsvermögen in Strontiumtitanat. Aufgetragen
ist das Bremsvermögen über die speziﬁsche Energie für die Projektile Uran, Blei, Gold,
Xenon und Kalzium. Die Bestrahlung mit Blei fand am GANIL in Frankreich mit einer
speziﬁschen Energie von 0,56 MeV/u statt (orange gestrichelte Linie). Die übrigen Ionen
wurden an der GSI in Darmstadt verwendet. Die genutzten und in Kapitel 3.1.2 genannten
Energien von 3,6 MeV/u, 4,8 MeV/u und 11,4 MeV/u sind als braune Striche eingezeichnet.
Der graue Bereich markiert den Schwellwertbereich für die Spurbildung gemäß[18].
nisse dieser Simulation werden in Abbildung 4.1 zusammengefasst. Sie zeigt das
Bremsvermögen in Abhängigkeit von der speziﬁschen Energie der Projektile. Ihre
Massen können der Legende innerhalb der Abbildung entnommen werden.
Ein grauer Balken in der Abbildung markiert den Bereich des Schwellwerts für
die Spurbildung durch das elektronische Bremsvermögen in Strontiumtitanat. Die
gestrichelten Linien markieren die speziﬁschen Energien der verwendeten Projek-
tile. Die orange Linie liegt bei der speziﬁschen Energie von 0,56 MeV/u, wie sie
am GANIL in Frankreich verwendet wird. Die braunen Linien machen die spe-
ziﬁschen Energien des UNILAC der GSI bei 3,6 MeV/u, 4,8 MeV/u und 11,4
MeV/u kenntlich. Wenn in diesem Teil der Arbeit Werte für das Bremsvermögen
angegeben werden, so entstammen sie dieser Simulation.
Gerade das Verhalten, dass ab einem Schwellwert jedes Projektil zu einem Ereig-
nis auf der Oberﬂäche führt, macht Strontiumtitanat zu einem guten System zur
Fluenzbestimmung. Daher wurde es bei Tests der Anlage in Darmstadt eingesetzt.
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So konnten etwa Fluenzen und die Winkelgenauigkeit in ersten Experimenten ab-
geschätzt werden. Ein Experiment hierzu wurde unter anderem am M2-Zweig mit
seinem genauen Goniometer vorgenommen. Die übrigen Messungen erfolgten am
M1-Zweig. Die hierbei gemachten Ergebnisse sind in 4.1.1 dargestellt. Zudem wer-
den die Ergebnisse der Rasterkraftmikroskopiemessungen nach der Bestrahlung
von Strontiumtitanat im Bezug auf die Grabenbildung aufgeführt.
Für das Vergleichsmaterial Titandioxid wurden ebenfalls SRIM-Rechnungen vor-
genommen. Dieses Material hat eine Dichte von 4,26 g/cm3 und die Stöchiometrie
TiO2. Eine Abbildung mit den für dieses Probensystem verwendeten Projektilen
und Energien ﬁndet sich im Anhang A.2.
4.1.1 Strahldivergenz und Winkelabhängigkeit
Gerade im Hinblick auf Anwendungen ist eine genaue Kenntnis der Einstellmög-
lichkeiten der Spurlänge auf Oberﬂächen wichtig. Die Veröﬀentlichung von Ak-
cöltekin et al. [17] zeigt bereits die Winkelabhängigkeit der Kettenlängen auf der
Isolatoroberﬂäche Strontiumtitanat. Schematisch wird dieser Zusammenhang in
Abbildung 4.2 dargestellt. Die Autoren geben den Zusammenhang zwischen Ket-






Die physikalische Interpretation von d ist die Reichweite der Anregung, bei der an
der Oberﬂäche eine Veränderung hervorgerufen wird. Er wird von Akcöltekin et
al. mit 8 nm [17] und 9,8 nm in [21] für ein Bremsvermögen zwischen 19 keV/nm
und 22 keV/nm angegeben.
Mehrere Parameter spielen bei der Betrachtung der Winkelabhängigkeit der Ket-
tenlänge eine Rolle: die Winkelgenauigkeit beim Kippen der Probe bezüglich des
Strahls, die Strahldivergenz, der Energieeintrag durch das Projektil sowie die
Oberﬂächenrauigkeit. Sowohl die Divergenz des Strahls ∆αDivergenz, Fehler beim
Einstellen des Winkels ∆αEinstellung als auch ein Versatz imWinkel x0 (durch Feh-
ler in der Nullkalibrierung des Winkels zwischen Probe und Strahl) sorgen für
einen Fehler imWinkel α und führen zu möglichen Fehlern in der Kettenlänge. Die
Größe dieser Fehler werden abgeschätzt, um Aussagen über die Reichweite d oder
Einﬂüsse durch andere physikalische Eﬀekte treﬀen zu können. Die von Akcölte-
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Abbildung 4.2: Schematische Zeichnung der Lage der Probe (grau) und der Ionenﬂugrichtung
(blau). Beide stehen im Winkel α zueinander. Abhängig von α ändert sich die Länge L der in
Rot dargestellten Hügelketten. Der Fitparameter d ist dabei die Reichweite der Anregung,
die noch zu einem Hügel am Ende der Hügelkette führt.
kin et al. durchgeführten Experimente fanden am GANIL in Frankreich statt. In
dieser Arbeit werden Messreihen vorgestellt, die an der GSI vorgenommen wur-
den. Sie dienten zum einen als ein Funktionstest des Aufbaus in Darmstadt, zum
anderen nutzt man in Darmstadt einen anderen Energiebereich. Daraus können
sich andere Werte für die Reichweite der Anregung d ergeben. ImWeiteren werden
verschiedene Experimente vorgestellt, die die Winkelbestimmung und mögliche
Fehlerquellen bei der Winkelbestimmung behandeln.
Strahldivergenz — Messung am M2-Strahlzweig
Am M2-Strahlplatz der Materialforschung der GSI beﬁndet sich ein Goniometer
mit einer sehr genauen Winkeleinstellung von 0, 0005◦ ± 0, 0003◦ (s. Abschnitt
3.1.4). Daraus resultiert ein sehr geringer Fehler für das Einstellen des Winkels
∆αEinstellung. Die Mitarbeiter der GSI bestrahlten auf diesem Goniometer einzelne
Streifen einer größeren Strontiumtitanatprobe (10 mm x 20 mm x 0,5 mm). Hier-
zu wurde der MeV-Strahl mit einer Blende beschnitten, sodass die Probe jeweils
von einem ca. 1 mm breiten Streifen des Strahls getroﬀen wurde. Anschließend
wurde die Probe bei abgeschaltetem Strahl lateral um 2 mm verschoben und um
einen bestimmten Winkelschritt weiter gekippt, bevor der nächste Streifen der
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Abbildung 4.3: Rasterkraftmikroskopiebilder von Strontiumtitanat bestrahlt an M2. d) Foto
der Probe. Der weiß-schwarze Pfeil im rechten Teil zeigt die Ionenrichtung während der
Bestrahlung an. 600 µm vom rechten Rand entfernt konnte der erste bestrahlte Streifen
ausgemacht werden (c)). In 2 mm großen Schritten, an der Probenhalterung durch schwarze
Striche makiert, konnten dann die übrigen Aufnahmen (a),b),e) bis g)) gemacht werden.
Rechts neben den Rasterkraftmikroskopiebildern ist ihre Höhenskala dargestellt. Diese ist
für alle Bilder gleich gewählt. Die Bilder sind mit einer für das Luftrasterkraftmikroskop
typischen Antriebsfrequenz von ca. 300 kHz bei einer Aufnahmeamplitude von ca. 1,4 V
und einer Rasterfrequenz von 0,8 Hz aufgenommen worden. Erkennbar ist die Zunahme der
Kettenlänge, je weiter man vom rechten Rand nach links geht. Ab der Mitte der Probe (e))
ist keine Korrelation mit der eingestellten Fluenz mehr zu sehen. Hier fanden sich lediglich
vereinzelte bis gar keine Hügelketten mehr.
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Probe bestrahlt wurde. In einem ersten Schritt wurde hierzu ein ungefährer Win-
kel von 0◦ nach Augenmaß bzw. nach Richtwerten des Goniometers eingestellt.
Daraus resultiert der Kalibrierungsfehler beziehungsweise Versatz im Winkel x0.
Es folgte die Bestrahlung mit 4,8-MeV/u-197Au26+-Ionen mit jeweils kontrollier-
ter Fluenz. Anschließend wurde die Probe nach Duisburg zur Untersuchung am
Luftrasterkraftmikroskop gesendet.
Abbildung 4.3 zeigt unter anderem ein Foto der Probe. Das rote X am Probenrand
markiert das linke Ende der Probe. Der schwarz-weiße Pfeil im Bild symbolisiert
die Richtung der Bestrahlung. Die Rasterkraftmikroskopiebilder zeigen typische
Aufnahmen der Probenoberﬂäche. Aus den jeweiligen Rasterkraftmikroskopiebil-
dern bestimmte ich mit Hilfe der Proﬁlfunktion des Programms WSxM [136] die
Länge der Hügelketten. Sechshundert Mikrometer vom rechten Probenrand be-
ﬁnden sich die mit 180 nm ± 23 nm kürzesten Kettenlängen. Im Abstand von 2
mm sind Bereiche mit weiteren Ketten zu ﬁnden, die in Abhängigkeit vomWinkel
immer länger werden. In der Mitte der Probe, ca. 10600 µm vom Rand entfernt
(s. Abbildung 4.3 e), ﬁnden sich nur noch einzelne Spuren, die in keinerlei Zusam-
menhang mit der eingestellten Fluenz stehen. Die Genauigkeit des Goniometers
(s. Abschnitt 3.1.4) ermöglicht die Auftragung der Hügelkettenlängen in Abhän-
gigkeit von der relativen Winkelposition α + x0. Das Ergebnis ist in Abbildung





in Analogie zu Gleichung 4.1 angepasst worden. Der Parameter x0 bezeichnet,
wie vorher schon erwähnt, den Kalibrierungsfehler zur Nullposition beziehungs-
weise den daraus resultierenden Versatz im Winkel. Die Messdaten reproduzieren
zunächst die in [17] präsentierten Ergebnisse. Der Wert entspricht im Rahmen
des angegeben Fehlers dem Wert von 9,8 nm aus [21] beziehungsweise weicht von
den in [17] mit 8 nm angegebenen Wert für d ab. Dieser Parameter ist letztlich
mit dem Anregungsbereich um die Ionentrajektorie verknüpft und kann somit
abhängig von der Anregungsenergie sein. In der in diesem Abschnitt gezeigten
Messung ist ein Goldprojektil mit einer kinetischen Gesamtenergie von fast einem
GeV verwendet worden. Das Bremsvermögen in Strontiumtitanat liegt bei unge-
fähr 40 keV/nm (s. Abbildung 4.1). Die Bestrahlungen in [17] und [21] erfolgten
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Abbildung 4.4: Winkelabhängigkeit der Kettenlänge auf Strontiumtitanat bestrahlt mit 4,8
MeV/u 197Au26+. Die rote Kurve ist die an die Messdaten angepasste Funktion L =
d/ tan(α + x0). Sie dient zur Bestimmung des tatsächlichen Winkels α + x0 und der Tiefe
d, aus der die Hügelketten noch austreten können. Der Fitparameter d ist dabei 9,5 nm ±
0,4 nm. Der Fitparameter x0 beträgt 0,08◦± 0,01◦.
bei einem Bremsvermögen von ungefähr 20 keV/nm.
Aus den Standardabweichungen der Kettenlängen ∆L und dem ermitteltem d-
Wert lässt sich die Strahldivergenz ∆αDivergenz abschätzen. Da im Folgenden wei-
tere Auswertungen für die Bestimmung der Strahldivergenz folgen, soll die über
diese Methode bestimmte Strahldivergenz als ∆αDivergenz, Kettenlänge bezeichnet
werden.
∆αDivergenz, Kettenlänge =
∣∣∣∣∣ dL2 + d2
∣∣∣∣∣ ·∆L+
∣∣∣∣ Ld2 + L2
∣∣∣∣ ·∆d+∆x0 (4.3)
An jedem einzelnen Datenpunkt kann somit eine Strahldivergenz ∆αDivergenz
bestimmt werden. Die einzelnen Werte für die rechnerisch ermittelten Strahl-
divergenzen ﬁnden sich im Anhang A.3 und wurden der Abbildung 4.14 in Ab-
schnitt 4.2.2 als Fehlerbalken zugefügt. Dabei wird der Datensatz um Datenpunk-
te aus Simulationen erweitert. Der Wert ∆d = 0, 4 nm aus der Datenanpassung
entspricht in guter Übereinstimmung der Gitterkonstante von Strontiumtitanat
(a=0,3906 nm)[96].
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Winkelgenauigkeit und Winkelbestimmung an M1
Am M1-Strahlplatz stellte sich das Einstellen des Winkels als schwieriger heraus,
da dort kein Goniometer vorhanden ist. Ein Fehler im Winkel α ist die Strahldi-
vergenz, die Auﬀächerung des Ionenstrahls, etwa durch Abstoßungen der Ionen
untereinander. Diese Strahldivergenz kann durch die geometrischen Gegebenhei-
ten am M1-Zweig grob abgeschätzt werden. Innerhalb der Strahllinie des M1-
Zweigs beﬁndet sich 4,4 Meter vor der Probe eine Blende mit einem Durchmesser
von 6 mm (s. Schema in Abbildung 4.5). Der Leuchtschirm im Strahlengang, der
in Abbildung 4.6 a abgebildet ist, zeigt einen Strahldurchmesser von 8 mm. Nutzt
man nur die Angabe dieses Strahldurchmessers und der Länge zwischen Blende
und Leuchtschirm, kann über die Tangensfunktion die Divergenz abgeschätzt wer-
den. Diese Divergenz wird im folgenden als ∆αDivergenz, Aufbau bezeichnet.




Ein Eﬀekt durch die Strahldivergenz ∆αDivergenz, Aufbau ist demnach in der Grö-
ßenordnung dieser 0,1◦ zu erwarten. Daneben wurden weitere Methoden zur Be-
Abbildung 4.5: Vereinfachte schematische Darstellung des Strahlengangs des M1-Zweigs. Die
Blende beschneidet den Ionenstrahl, bevor er nach 4,4 Metern auf die Probe triﬀt. Dort
kann er mit einem Leuchtschirm detektiert werden.
stimmung der Strahldivergenz herangezogen. So kann die Divergenzbestimmung
direkt aus Rasterkraftmikroskopiebildern erfolgen. Die so bestimmte Divergenz
wird auf Grund der Auswertung als ∆αDivergenz, Linien bezeichnet. Dazu wurden
die Bilder einer ﬂach (≈ 2◦) mit 136Xe21+ mit 4,8 MeV/u bestrahlten Strontiumti-
tanatprobe in das Bildbearbeitungsprogramm ”CorelDRAW X4” eingefügt. Auf
eine Hügelkette wurde eine farblich gekennzeichnete Linie gezeichnet. Diese Linie
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wurde markiert, mehrfach kopiert und über die übrigen Hügelketten gelegt. Im
Falle einer schlechten Überlappung zwischen Linie und Hügelkette wurde die Linie
um einen im Programm einstellbaren Winkelwert gekippt, bis wieder eine Über-
lappung zwischen Bild und Linie erreicht wurde. Diese gekippten Linien erhielten
zur besseren Unterscheidbarkeit eine andere Farbe. Abbildung A.8 im Anhang
zeigt, wie die Rasterkraftmikroskopbilder anschließend aussahen. Der Übersicht
halber wurde auf die Angabe der Höhen- und Längeninformation in dieser Abbil-
dung verzichtet. Die Mikroskopbilder haben je eine Größe von 2,5 µm x 2,5 µm.
Aus den einzelnen Winkeln zwischen den jeweiligen Linien können ein Mittelwert
und eine Standardabweichung bestimmt werden. Der Mittelwert hat keine große
Aussagekraft. Er ist höchstens ein Maß dafür, wie Probe und Rasterrichtung im
Rasterkraftmikroskop zueinander stehen. Die Standardabweichung jedoch kann
mit der Strahldivergenz verknüpft werden. Aus dem Mittelwert und der Stan-
dardabweichung der Strahldivergenzen aus den vier Bildern ergibt sich ein Wert
für ∆αDivergenz, Linien von 0,6◦ ± 0, 2◦. Im Gegensatz zu ∆αDivergenz, Kettenlänge
handelt es sich bei ∆αDivergenz, Linien um eine laterale Strahldivergenz.
Abbildung 4.6: a) Foto eines Leucht-
schirms bei 45◦. b) Foto eines Leucht-
schirms bei ≈ 1,5◦. Die Verkippung
der Probe führt zu einer Streckung der
ausgeleuchteten Fläche.
Eine weitere Methode, einen Fehler im Win-
kel α abzuschätzen, nutzt die Fluenz als Pa-
rameter aus. Hierbei werden zwei Größen
miteinander in Relation gesetzt: die Bild-
ﬂuenz FBild und die gemessene Fluenz in
einer Faradaytasse FTasse. Zählt man die
Anzahl der Hügelketten auf einem Raster-
kraftmikroskopiebild und teilt diese durch
die Fläche des Bildausschnittes, erhält man
die Fluenz auf der Probenoberﬂäche, FBild.
Die Fluenz der Faradaytasse FTasse wird in-
direkt über eine Blende mit einem Blen-
dendurchmesser von 6 mm bestimmt. Die-
se Blende beﬁndet sich im UNILAC-Strahlengang des M1-Zweigs vor der Tasse.
Während sich die Tasse im Strahlengang beﬁndet, kann man die ankommende
Ladung in ihr messen. Gleichzeitig beschneidet die Blende einen Teil des Strahls.
Somit kann an ihr ebenfalls Ladung gemessen werden. Eicht man die Ladung an
der Blende auf die gemessene Ladung in der Tasse, indem man den Wert der an-
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kommenden Ladung auf der Blende mit einem Gewichtungsfaktor multipliziert,
hat man die Möglichkeit, die Anzahl der an der Probe ankommenden Ionen über
die Blende zu bestimmen.
Bei einer 90◦-Bestrahlung sind, so die Idee, FBild und FTasse gleich. Kippt man
die Probe hin zu kleineren Winkeln α, streckt sich bei gleichbleibender Ionenzahl
die projizierte Fläche auf der Probenoberﬂäche um den Faktor sin(α). Abbildung
4.6 zeigt dies anschaulich an Fotos eines Leuchtschirms bei zwei unterschiedlichen
Winkelpositionen auf dem Bestrahlplatz der GSI. Für die Fluenzen gilt demnach:
FBild = FTasse · sin(α) (4.4)
Der Fehler in der über die Tasse bestimmten Fluenz ∆FTasse wird von Seiten der
GSI und auch vom GANIL mit 10 % angegeben. Hat man durch den Vergleich von
verschiedenen Bildern eine Abweichung in FBild, kann dies ebenfalls mit einem
Fehler im Winkel assoziiert werden. Bei der Bildﬂuenz von 5, 1±0, 8 Einschlägen










F 2Tasse − F 2Bild
∣∣∣∣∣∣ ·∆FTasse
(4.5)
Für FTasse = 199 Einschläge/µm2 ergibt sich ein Wert von ∆αFluenz = 0, 38◦.
Neben dem vom Experimentator eingestellten Winkel besteht so eine weitere
Möglichkeit, den Winkel anzugeben. Gerade zu Beginn der Experimente war die
Probenbühne für Bestrahlungen am M1-Strahlzweig noch nicht ausgereift. Daher
wurde über diesen Weg nachträglich der Winkel ermittelt.
4.1.2 Daten der Flachwinkelbestrahlung an M1
Um die Reproduzierbarkeit und Genauigkeit der Experimente zur Spurbildung
in Strontiumtitanat und damit die Funktionstüchtigkeit des experimentellen Auf-
baus zu belegen, wurden einige Proben bestrahlt und ausgewertet. Im Anhang
unter A.5 ﬁnden sich zwei Tabellen mit den experimentellen Daten der Flach-
winkelbestrahlungen von Strontiumtitanat. Tabelle A.9 zeigt alle untersuchten
Strontiumtitanatproben mit deren Bestrahlungsparametern und den über die
Gleichungen 4.4 und 4.5 bestimmten Winkeln. In Tabelle A.10 sind die bestimm-
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Abbildung 4.7: Rasterkraftmikroskopbild einer auf ≈ 810 ◦C geheizten Strontiumtitanat-
probe bestrahlt unter 2◦ mit 4,8 MeV/u Gold und einer Fluenz (FT asse) von 2,83 · 1010
Teilchen/µm2. Auf dem Bild ﬁnden sich Hügelketten, doch sind diese nicht in der erwarteten
Zahl von 10 Teilchen/µm2, sondern nur mit 0,2 Teilchen/µm2 zu ﬁnden.
ten Kettenlängen und Dimensionen der Gräben, die als neue Modiﬁkation mit
dem Aufbau entdeckt wurden und auf die im Abschnitt 4.1.3 näher eingegangen
wird, aufgeführt. In Tabelle A.9 wird die Diﬀerenz zwischen dem über die Proben-
bühne eingestellten Winkel und dem aus der Fluenz bestimmten Winkel (nach
Gleichung 4.4) angegeben. Die Diﬀerenzen zwischen den eingestellten und den
Winkeln aus der Fluenz liegen in den meisten Fällen im Bereich von 0,5◦. Dies ist
die Genauigkeit im Winkel, die durch den Messaufbau (s. Abschnitt 3.1.3) an M1
gewährleistet werden kann. Größere Abweichungen ﬁnden sich bei Proben, die
relativ früh im Rahmen des Projektes bestrahlt wurden. Dort fand die Justage
des Probenwinkels noch per Augenmaß statt, weshalb größere Abweichungen von
mehr als 0,5◦ nicht unwahrscheinlich sind. In der Tabelle ist dies bei den Proben
in der Spalte „Anmerkungen“ angefügt.
Abweichungen von mehr als 0,5◦ zwischen dem eingestellten und aus der Fluenz
bestimmten Winkel treten ebenfalls bei geheizten Strontiumtitanatproben auf.
Eine falsche Positionierung der Probe als mögliche Fehlerquelle kann ausgeschlos-
sen werden. Die geheizten Proben zeigen die für den eingestellten Winkelbereich
von 1,5◦ bis 2◦ erwartete Hügelkettenbildung mit Kettenlängen im Bereich von
300 nm bis 400 nm (s. auch Abbildung 4.7). Solche Kettenlängen ﬁnden sich bei
anderen Proben, die im Winkelbereich von 1,5◦ bis 2◦ bestrahlt wurden, wieder.
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Aus der Kettenlänge kann demnach geschlossen werden, dass der Winkel schon
im Rahmen der Möglichkeiten korrekt eingestellt gewesen ist. In der Diskussion
wird näher auf diese Verhalten eingegangen und werden mögliche Ursachen dieses
Verhaltens näher erläutert.
4.1.3 Gräben in Strontiumtitanat
Rasterkraftmikroskopbilder von Gräben in Strontiumtitanat
Neben den schon in den vorherigen Abschnitten gezeigten und bekannten Hügel-
ketten wurde bei den Bestrahlungen an M1 an Strontiumtitanat eine neue Be-
obachtung gemacht. Vor den Hügelketten konnten Gräben ausgemacht werden.
In Abbildung 4.8 werden Beispiele für Gräben vor Hügelketten an verschiede-
nen Proben und nach Bestrahlung mit unterschiedlichen Projektilen präsentiert.
Die obere Reihe 4.8 a bis c zeigt mit dem Luftrasterkraftmikroskop in Duisburg
erstellte Aufnahmen, die Bilder in der unteren Reihe sind Aufnahmen mit dem
UHV-Rasterkraftmikroskop in Darmstadt. In Abbildung 4.8 a sieht man zunächst
eine saubere Strontiumtitanatoberﬂäche ohne Spuren. Diese ist mit 11,4 MeV/u
48Ca10+ (Se ≈ 5 keV/nm) bestrahlt worden und zeigt keine Anzeichen einer Ver-
änderung. Auch bei der Bestrahlung mit 4,8 MeV/u Kalzium (Se ≈ 7,1 keV/u)
werden keine Spuren beobachtet. Dies belegt das Bild der Strontiumtitanatober-
ﬂäche in Abbildung A.11 im Anhang. Diese Beobachtungen stimmen mit dem
bereits bestimmten Schwellwert zwischen 5,3 und 7,2 keV/nm gut überein. Die
Existenz der Gräben in 4.8 b, d und f ist eindeutig. Auch ihre Länge variiert
mit dem Winkel, wie d und f klar belegen. Abbildung 4.8 d demonstriert, dass
eine Hügelbildung im Graben selbst stattﬁnden kann. Abbildungen 4.8 c und e
sowie die Rasterkraftmikroskopiebilder in 4.3 zeigen Fälle, wo die Bestimmung
von Gräben schwierig beziehungsweise nicht möglich sind.
Für die Abbildung der Gräben braucht man sehr feine Spitzen, die die schmalen
(≈ 12 nm) und wenig tiefen (≈ 0,3 nm) Gräben gut abbilden können. Durch Ver-
unreinigungen, z. B. Kleber von Klebepads, die in ersten Experimenten zur Fixie-
rung der Proben im UHV verwendet wurden, können die Gräben zudem bedeckt
werden. Lösemittel, die die beständigen Hügelketten nicht angreifen, können mit-
unter die Verunreinigungen im Graben nicht entfernen. Eine auf 650 ◦C geheizte
Probe in Abbildung 4.8 e zeigt im vorderen Bereich der Kette Hügel statt der
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Abbildung 4.8: Gezeigt werden sechs Rasterkraftmikroskopiebilder von Strontiumtitanat-
oberﬂächen. Alle Bilder besitzen dieselbe Höhenproﬁlskala. Bei den obereren Bildern a) bis
c) handelt es sich um Aufnahmen im intermittent mode an Luft. Die Bilder d) bis f) zeigen
UHV-Rasterkraftmikroskopieaufnahmen im FM-Modus. Die Angaben zu den Messparame-
tern der Bilder ﬁnden sich im Anhang. a) Bestrahlung mit 11,4 MeV/u 48Ca10+ (Se ≈ 5
keV/nm) mit 2◦ Beschusswinkel. Keine Spuren der Einschläge sind auszumachen. b) Be-
strahlung mit 0,56 MeV/u 208Pb31+ (S ≈ 25 keV/nm) unter einem nominellen Winkel von
1,5◦ (Aufnahme und Probe von Ochedowski). Gräben mit einer Länge von 76 nm ± 13 nm
sind in 89 % vor den Hügelketten sichtbar (s. schwarze Klammern). c) Bestrahlung mit 4,8
MeV/u 197Au53+ (S ≈ 39 keV/nm) unter einem Winkel von 2◦. Gräben sind schlecht sicht-
bar, aber auszumachen (s. schwarze Klammern). d) Bestrahlung mit 3,6 MeV/u 238U21+ (S
≈ 48 keV/nm) unter einem Winkel von ≈ 5◦. Gräben mit einer Länge von 66 nm ± 13 nm
sind vor den Hügelketten deutlich sichtbar. e) Bestrahlung einer vor der Bestrahlung auf 650
◦C geheizten Probe mit 4,8 MeV/u 238U29+ (S ≈ 50 keV/nm) unter 2◦. Gräben sind nicht
sichtbar. Man erkennt zwischen Hügeln durch schwarze Pfeile im Bild markierte Löcher. f)
Bestrahlung mit 4,8 MeV/u 136Xe21+ (S ≈ 29 keV/nm) unter ≈ 1◦. Gräben mit einer Länge
von 186 nm ± 50 nm sind schwach erkennbar.
erwarteten Gräben, obwohl an einigen Stellen Löcher auftauchen. Die gesammel-
ten Daten der Dimensionen der Gräben ﬁnden sich, wie schon in Abschnitt 4.1.2
erwähnt, im Anhang.
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Winkelabhängigkeit der Grabenbildung
Deutlicher erkennbar ist die Winkelabhängigkeit aus den Daten einer Messreihe,
die in Abbildung 4.9 für eine Bestrahlung mit 0,56 MeV/u 208Pb31+ dargestellt
sind. Analog zu der Vermessung der Hügelketten wurde die Auswertung hier
ebenfalls mit der Software WSxM an Rasterkraftmikroskopiebildern vorgenom-
men. Der Winkel wird aus der Fluenz des Bildes mit Gleichung 4.4 bestimmt.
Die Fehler im Winkel errechnen sich aus Gleichung 4.5. Die Messunsicherheit
der Fluenz ∆FTasse wird mit 10 % abgeschätzt. In Analogie zu der Auswertung
der Winkelabhängigkeit der Hügelketten kann die Fitfunktion aus Gleichung 4.2
angewendet werden. Der Fitparameter d ist in diesem Fall ebenfalls eine Reich-
weite der Anregung, nur diesmal nicht für die Hügelerzeugung an der Oberﬂäche,
sondern für die Grabenerzeugung. Er wird zur besseren Unterscheidbarkeit als
dGraben bezeichnet. Der Fitparamter dGraben liefert in der vorgestellten Messreihe
Abbildung 4.9: Winkelabhängigkeit der Grabenlänge für eine Bestrahlung mit 0,56 MeV/u
208Pb31+. In Schwarz sind die Datenpunkte mit den Fehlerbalken eingezeichnet. Die rote ge-
strichelte Linie ist die Anpassungsfunktion an die Daten. Der Fitparameter dGraben beträgt
2,49 nm ± 0,13 nm.
für ein Bremsvermögen von 25 keV/nm einen Wert von 2,49 nm ± 0,13 nm.
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Ionengräben und Materialabtrag — Zerstäubung von Strontiumtitanat
Aus den Rasterkraftmikroskopiebildern lassen sich Länge, Breite und Tiefe der
Gräben sowie ein Volumen des „fehlenden“ Materials bestimmen. Diese Volu-
men multipliziert mit der Teilchenzahldichte ergibt eine Teilchenzahl. Damit hat
man eine ungefähre Abschätzung der Teilchen, die bei einem Ionenbeschuss al-
lein durch die Grabenbildung freigesetzt werden. Somit kann eine Zerstäubungs-
ausbeute YGraben, wie sie in Gleichung 2.6 vorgestellt wurde, bestimmt werden.
Hierbei muss jedoch darauf hingewiesen werden, dass die Breiten und Tiefen
der Gräben sehr schmal und klein sind, somit Spitzenfehler, also Faltungen der
Spitzentopographie mit der Probentopographie, besonders ins Gewicht fallen. Die
Zerstäubungsausbeuten sind demnach nur als grober Richtwert zu sehen. Das Vo-
lumen V wird hierbei als Produkt aus Grabenlänge LGraben, Grabenbreite BGraben
und Grabentiefe TGraben angenommen. Da jeder Wert mit einem Fehler belastet
ist, setzt sich dieser Fehler natürlich bei der Multiplikation fort. Um die einzel-
nen Volumen und Ausbeuten von unterschiedlichen Bestrahlungen und Winkeln
zu vergleichen, muss die Winkelabhängigkeit herausgerechnet werden. Dafür wird
die Grabenlänge LGraben mit dem Tangens des Winkels multipliziert (s. Gleichung
4.1). Aus mathematischer Sicht wird dadurch die Grabenlänge durch die Reich-
weite der Anregung d ersetzt. Man führt somit künstlich den Zustand einer 90◦
Bestrahlung herbei, die jedoch eine Grabenbildung nicht zeigen sollte, da Materi-
al durch die Hügelbildung nachrückt und somit einen Graben wieder verschließt.
Als Grundlage für den Winkel dient Gleichung 4.4, sodass eine weitere Messun-
sicherheit durch den Winkel zustande kommt. Insgesamt ergibt sich dadurch ein
Fehler für das um den Winkel korrigierte Volumen Vkorr von:
∆Vkorr = V · (1 + tan2(α)) ·∆α+ tan(α) · (L ·B ·∆T +B ·T ·∆L+ T ·L ·∆B)
(4.6)
Für die Teilchenzahl folgt mit der Teilchenzahldichte für Strontiumtitanat aus
diesem korrigierten Volumen:






· 6, 022 · 1023Teilchen
mol
·Vkorr (4.7)
Der Datenpunkt in Abbildung 4.10 bei 48 keV/nm entspricht der Auswertung der
Gräben der Probe, die in Abbildung 4.8 d gezeigt wurde. Diese mit Uran bestrahl-
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te Probe zeigt Gräben mit einer pyramidalen Struktur. Daher ist der ermittelte
Wert des korrigierten Volumens im Gegensatz zu den anderen Werten mit einem
Formfaktor von 1/6 multipliziert. Ein weiterer Faktor, der berücksichtig wurde,
ist die Tatsache, dass nicht vor jeder Hügelkette ein Graben zu beobachten war.
Bei der Bestrahlung mit 3,6 MeV/u 238U21+ etwa sieht man in 98 % der Fälle einen
Graben. Bei der Bestrahlung mit 0,56 MeV/u 208Pb31+ (S ≈ 25 keV/nm) sieht
man im Mittel bei 68 % der Hügelketten einen Graben. Auf den Rasterkraft-
mikroskopiebildern der mit 4,8 MeV/u 197Au53+ (S ≈ 39 keV/nm) bestrahlten
Proben dagegen sind nur vor knapp 30 % der Hügelketten Gräben auszumachen.
Nimmt man diesen Wert für jedes Rasterkraftmikroskopiebild mit, so ergibt sich
für jeden Datenpunkt ein weiterer Gewichtungsfaktor. Das Bremsvermögen ist
demnach nicht für die Eﬃzienz der Grabenbildung verantwortlich. Vielmehr sind
der eingestellte Winkel sowie die Qualität der Rasterkraftspitzen für die Sicht-
barkeit von entscheidender Bedeutung. Der Datenpunkt für die Goldbestrahlung
ist damit als Ausreißer zu bewerten.
Abbildung 4.10: Aus den Gräben berechnete und gewichtete Ausbeute Y in Abhängigkeit
von dem Bremsvermögen in Strontiumtitanat zusammen mit Daten von Matsunami et al.
[107].
In der Abbildung ﬁnden sich neben den aus den Gräben bestimmten Ausbeu-
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ten noch Daten von Matsunami et al. [106, 107]. In diesen Arbeiten wurde eine
Anpassung durchführt, um einen Trend für die dort bestimmten Ausbeuten zu
ermitteln. Es zeigt sich, dass die Daten für Xenon und Blei sich zumindest in den
Trend einreihen, wenngleich die Fehlerbalken viel Spielraum lassen. Gold und
Uran dagegen liegen weit ab von dem prognostizierten Trend. Weitere Ausfüh-
rungen hierzu erfolgen im Diskussionsteil.
4.2 Modellierung der Anregung im
Thermal-Spike-Modell
Wie schon im Grundlagenkapitel erwähnt, ist eine Methode zur Beschreibung
der Spurbildung das Thermal-Spike-Modell (s. Abschnitt 2.1.3 und Gleichungen
2.12 und 2.13). In den letzten Jahren wurden auf Grundlage dieser theoretischen
Beschreibung der ablaufenden Prozesse Programme geschrieben, die eine gute
Übereinstimmung mit experimentellen Daten liefern. Das Ziel dieses Abschnitts
ist es zu prüfen, ob ein Phasenübergang wie die Sublimation oder das Verdamp-
fen von Material eine mögliche Erklärung für die Grabenbildung darstellt. Hierzu
wird das von Osmani geschriebenen Programm „3dttm_ v6“ [135] verwendet.
In diesem Programm wird eine dreidimensionale Matrix erzeugt, also ein Gitter
im Raum mit den Koordinaten x,y,z deﬁniert, die einen Festkörper darstellen soll.
Jedem dieser Punkte der Matrix wird eine quadratische Zelle mit einer bestimm-
ten Zellgröße dx3 und zwei Temperaturwerten für das Elektronen- und das Gitter-
subsystem zugeordnet. Zu Beginn der Simulation ist eine Raumtemperatur von
300 K für jede Zelle im Code festgelegt. Zwischen den Zellen wird über Wärme-
diﬀusionskoeﬃzienten ein Wärmetransport deﬁniert. Über die Elektron-Phonon-
Kopplungskonstante wird ein Wärmeaustausch zwischen Elektronen- und Gitter-
subsystem implementiert. Zur Simulation der Anregung wird über den Ausdruck
A(~r, t) in Gleichung 2.12 entlang der simulierten Trajektorie Energie in Form
von Wärme deponiert. Der Anregungsterm ist so normiert, dass er räumlich und
zeitlich integriert das Bremsvermögen Se des Materials ergibt [137]. Mit einem
Parameterdokument werden dem Programm bestimmte Parametersätze wie Dif-
fusionskonstanten, Materialdichten und Bremsvermögen übergeben. Diese simu-
lieren die Materialeigenschaften eines Festkörpers. Zudem müssen Simulations-
parameter wie die Matrixgröße und bestimmte Zeitintervalle für die Simulation
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vorgegeben werden. Die Elemente der hier verwendeten Parametersätze werden
in Abschnitt 4.2.1 erläutert. An dem Code von Osmani wurden kleinere Verän-
derungen vorgenommen. El Kharrazi und ich veränderten den Code derart, dass
für den Fall von Temperaturen im Elektronen- oder Gittersubsystem unter 300 K
diese wieder auf 300 K hochgesetzt werden. Damit ist im System keine Energie-
erhaltung mehr gewährleistet, allerdings entspricht dies eher den experimentellen
Gegebenheiten und sorgt für eine Stabilität der Simulation.
Das Simulationsprogramm gibt nach festgelegten Zeitintervallen Textdokumente
bestimmter Schnittebenen der simulierten Matrix heraus. Dort werden zu je-
dem Punkt der Schnittebene die Temperatur des Gitter- und des Elektronen-
subsystems angegeben. Aus diesen Angaben werden Konturdiagramme erstellt,
die farblich kodiert den Temperaturverlauf der Matrixebene angeben. Speziell
ausgezeichnete Temperaturen sind dann die Schmelz- und Siedetemperatur des
Gittersystems, bei denen man die Veränderung des Systems erwartet. Die Di-
mension der Veränderungen im Material sollten mit den Größen der Konturlinien
dieser ausgezeichneten Temperaturen korrelieren, wenn man einen Zusammen-
hang erwartet. Nach der Erläuterung der Parameterdokumente in Abschnitt 4.2.2
werden die Ergebnisse dieser Konturdiagramme gezeigt und mit experimentellen
Ergebnissen aus Abschnitt 4.1 verglichen.
4.2.1 Parameter der Simulation
prefix
Dieser Parameter dient der Bezeichnung der Ausgabetextdateien. Das Pro-
gramm generiert zu festgelegten Zeitpunkten (s. Parameter dropTime) drei Aus-
gabetextdokumente. Diese werden in der Form Zeitpunkt_ prefix.(Schnittebene)
ausgegeben. Es gibt drei Schnittebenen, die xy-Ebene als Simulation der Ober-
ﬂäche, die xz-Ebene für die Simulation der Tiefe und die yz-Ebene als weiteren
Querschnitt, der zur Betrachtung der Simulation der Breite der Ionenspur ge-
nutzt werden kann. Dieser Parameter wurde in der hier gerechneten Simulation
mit STO, als Kurzform für Strontiumtitanat, bezeichnet. Für Titandioxid wurde
entsprechend TiO2 als Bezeichnung gewählt.
E
Der Parameter E in der Simulation steht für die speziﬁsche Projektilenergie
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und wird im Programm in MeV/u angegeben. Der Wert von E wird experimentell
vorgegeben. In den hier gerechneten Simulationen wurden verschiedene Energi-
en verwendet: die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 0,56 MeV/u Blei, 4,8
MeV/u Uran und 4,8 MeV/u Gold sowie von Titandioxid mit 4,8 MeV/u Xenon
und Gold.
Se
Der Parameter Se dient zur Implementierung des elektronischen Bremsvermö-
gens Se in der Simulation. Der Wert wird in keV/nm angegeben und kann über
das Programm SRIM ermittelt werden (s. Abbildung 4.1 und Abschnitt A.2).
Für Strontiumtitanat und die Simulation der Bleibestrahlung beträgt der Wert
25 keV/nm, für Gold 39,5 keV/nm, für Uran 48 keV/nm. Bei Titandioxid und
einem Goldprojektil wurde ein Wert von 38 keV/nm ermittelt und für Xenon
einer von 28 keV/nm.
I
Der Parameter I gibt das mittlere Ionisationspotentials des Materials in keV
wieder. Für die hier gerechneten Simulationen wurde dazu der stöchiometrische
Mittelwert aus den mittleren Ionisationspotentialen für Strontium, Titan und
Sauerstoﬀ genommen. Diese Werte entstammen aus einer empirischen Formel




11, 2 + 11, 7 ·Z eV Z ≤ 13
52, 8 + 8, 71 ·Z eV Z > 13
(4.8)
Für Titan und Strontium mit Kernladungszahlen Z > 13 tritt der zweite Fall
von Gleichung 4.8 ein. Es folgen mittlere Ionisierungspotentiale von I(Ti) = 244
eV und I(Sr) = 383 eV. Bei Sauerstoﬀ tritt der erste Fall von Gleichung 4.8
ein. Das Ionisierungspotential wäre demnach I(O) = 104, 8 eV. In stöchiometri-
scher Mittelung ergibt sich I(STO) = (I(Sr) + I(Ti) + 3I(O))/5 = 0,188 keV,
bei Titandioxid entsprechend 0,151 keV. Alternativ können Werte der mittleren
Ionisierungspotentiale von SRIM direkt genommen werden. Diese ﬁnden sich für
verschiedene Materialien auf der SRIM-Webseite unter:
www.srim.org/SRIM/SRIMPICS/IONIZ.htm
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Die Abweichung der Werte aus obiger Formel und der Werte von SRIM sind im
Bereich von 20 eV.
n_ atom
Der Parameter n_ atom gibt die Atomdichte des Materials an. Für Strontium-
titanat entstammt der verwendete Wert dem Datenblatt der Bezugsﬁrma CrysTec
[97] mit 5,12 g/cm3. Für Titandioxid liegt der Wert bei 4,26 g/cm3 [140].
mol_ m
Die molare Masse des Zielkristalls wird über den Parameter mol_ m angege-
bene und lässt sich aus den Massen der einzelnen Bestandteilen errechnen. Für
Strontiumtitanat beträgt der Wert 183,49 g/mol, bei Titandioxid 79,86 g/mol.
TD
Die Debye-Temperatur TD von Strontiumtitanat entstammt einer Veröﬀentli-
chung von Duran et al. [141] und wird mit 650 K angegeben. Dieser Wert liegt
in derselben Größenordnung wie die Werte von Ledbetter et al. [142]. Die Debye-
Temperatur von Titandioxid wurde mit 670 K angenommen [143].
noofelec
Als Anzahl der Elektronen noofelec, die pro Atom bzw. Molekül bereitgestellt
werden können, wird mit 1 angenommen.
cuppling
Die Elektronen-Phononen-Kopplungskonstante cuppling wird über das von Os-
mani bereitgestellte Programm shi_ 09_ 4.exe über die Bandlücke des Isolators
berechnet. Für Strontiumtitanat wird die Bandlücke von 3,25 eV [144] eingesetzt.
Die resultierende Kopplungskonstante beträgt dann 7, 28 · 1018 J
s K m3
. Bei Titan-
dioxid mit einer Bandlücke von 3 eV [145] ergibt sich dementsprechend ein Wert




Über zwei Arten kann die Gitterdiﬀusivität Dl bestimmt werden. Einmal als
Quotient aus Wärmeleitfähigkeit (κ) und dem Produkt aus Dichte (n_atom) und
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speziﬁscher Wärmekapazität (CV ). Für Strontiumtitanat werden die Werte von
κ = 11.2 W/(m K) und CV = 0.544 J/(g K) aus [146] eingesetzt. Als Alternative
wurde eine Rechnung über die molare Wärmekapazität (Cm) aus Daten von [147]
getätigt. Ein Wert von 0,4 Å2/fs deckt sich für Strontiumtitanat mit beiden Rech-
nungen. Analog wurde bei Titandioxid vorgegangen. Die entsprechenden Werte
für Wärmeleitfähigkeit und Wärmekapazität entstammen [145] und ergeben einen
Wert der Gitterdiﬀusivität von 0,036 Å2/fs.
DeC






Dabei ist v die Elektronengeschwindigkeit und λ die mittlere freie Weglänge. Für
die Elektronengeschwindigkeit wurde im Fall dieser Berechnungen die Fermige-
schwindigkeit










verwendet. Die hierfür benötigte Elektronenteilchenzahldichte ne folgt aus den
oben angegebenen Dichten und der Annahme, dass pro Molekül ein Elektron
ausgelöst werden kann. Die mittlere freie Weglänge λ wird über die universel-
le Kurve [149] mit 10 Å abgeschätzt. Die eﬀektive Masse m∗e des Elektrons im
Strontiumtitanat wird in [150] mit ca. 7 ·me angegeben. Setzt man alle Wer-
te ein, folgt für die Elektronendiﬀusivität ein Wert von 4 Å2/fs. Derselbe Wert
wurde auch für die Berechnungen mit Titandioxid benutzt. Die eﬀektive Masse
bei Titandioxid wird in der Literatur zwischen 5 ·me bis 13 ·me angegeben [151].
ntime
Der Zeitparameter ntime im Parameterdokument gibt das Zeitintervall, wel-
ches simuliert werden soll, vor. Er wird in Pikosekunden angegeben und beträgt
für die hier angestellten Simulationen 5 ps.
NX, NY, NZ
Die Variablen NX, NY, NZ legen das Raster von Simulationszellen fest. In
den hier durchgeführten Simulationen wurde ein Raster von (402, 52, 22) für die
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Simulation des Uraneinschlags in Strontiumtitanat und (502,52,42) für den Blei-
einschlag eingestellt. Bei der Simulation der Winkelabhängigkeit von Gold wurde
die Größe derartig angepasst, dass die Größe der Zelle mit der erwarteten Länge
der Hügelketten übereinstimmt. Für die Simulation eines Einschlags unter einem
Winkel von 0,08◦ wurde NX beispielsweise auf 10002 gesetzt.
dx
Der Parameter dx gibt die Größe einer Simulationszelle an. Er wird in Ang-
ström angegeben und wurde hier auf 10 eingestellt. Multipliziert man dx mit dem
Simulationsraster, bekommt man die Größe des dreidimensionalen Simulations-
kastens.
Abbildung 4.11: Schematische Zeichnung des simulierten Kristalls. In Blau ist die Ionenﬂug-
bahn eingezeichnet, deren Lage durch den Bezugspunkt IPx, IPy, IPz und die Winkel Theta
(rot) und Phi (grün) festgelegt ist.
IPx, IPy, IPz
Über IPx, IPy, IPz wird der Einschlagparameter für den Eintrittspunkt des
Ions simuliert (s. Abbildung 4.11). Die Werte geben relative Werte zum Raster
NX, NY, NZ an. Für die Simulation von Uran und Blei wurden die Werte (0,35;
0,5; 0,1) gewählt. Bei der Winkelbetrachtung wurde die x-Position IPx je nach
Winkel verschieden gewählt, sodass das komplette Temperaturproﬁl innerhalb
des betrachteten Bereichs lag.
Theta
Mit Theta wird der Einschlagwinkel simuliert. Der Winkel wird im Bezug auf
die Oberﬂächennormalen zur xy-Oberﬂäche angegeben (s. Abbildung 4.11). Um
eine Simulation für ﬂache Bestrahlungswinkel vorzunehmen, wurden Werte im
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Bereich von 89.92 bis 84, je nach Simulation, verwendet. Der Winkel Theta ent-
spricht demnach 90◦ − α, mit dem in den Experimenten eingestellten Winkel α
(s. Abbildung 4.2).
Phi
Der Programmcode sieht auch Simulationen für azimutale Variationen in den
Bestrahlungswinkeln vor (s. Abbildung 4.11). Hier ist der Wert auf 0 gesetzt,
da das Zielmaterial als ein homogenes Material angesehen wird. Dieser Winkel
ermöglicht es, für zukünftigen Simulationen andere dreidimensionale Modellkris-
talle zu nutzen, in denen beispielsweise anisotrope Elektronenverteilungen ange-
nommen werden, ähnlich wie sie in [17] angegeben wurden.
dropTime
Der Parameter dropTime ist erneut ein Zeitparameter. Er gibt die Zeitschritte
in Femtosekunden an, nach denen ein Textdokument mit den Elektronen- und
Gittertemperaturen ausgegeben werden soll. Hier wurde ein Zeitschritt von 50 fs
gewählt.
dt
Der Zeitparameter dt gibt die numerische Schrittweite zwischen einzelnen si-
mulierten Kristallen in Femtosekunden an. Hier ist eine Schrittweite von 0,5 fs
gewählt worden.
Die einzelnen Parameterdokumente können im Anhang A.7 für die verschiedenen
Simulationen eingesehen werden.
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4.2.2 Auswertung der Simulationsdaten und Vergleich mit
experimentellen Daten
Abbildung 4.12: Konturdiagramme der 3 Ausgabeebenen xy, yz und xz des 3D-
Simulationsprogramms. Simuliert wurde ein 4◦ Einschlag eines 4,8-MeV/u-Goldprojektils
in Strontiumtitanat. Die grüne Linie zeigt die Isotherme der Schmelztemperatur von Stron-
tiumtitanat an, violett gibt die Siedetemperatur von Strontiumoxid an. Dargestellt sind die
Ausgabedaten für den Zeitpunkt 1600 fs nach dem simulierten Ioneneinschlag.
Wie zu Beginn diese Abschnitts schon erwähnt, werden die Simulationsdaten als
Textdokumente ausgegeben. Zu den mit dropTime gewählten Zeitpunkten werden
jeweils drei Dateien erzeugt, die xy-, die xz- und die yz-Ebene, mit den Tempe-
raturen für das Gitter- und das Elektronensubsystem. In Abbildung 4.12 sind
als Beispiele Konturdiagramme dieser drei Ebenen zu einem Zeitpunkt 1600 fs
nach dem simulierten Ioneneinschlag dargestellt. Die Farbskala gibt jeweils die
Gittertemperaturen an den verschiedene Punkten der simulierten Matrix wieder.
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In den Konturdiagrammen sind zwei Temperaturen besonders ausgezeichnet, die
Schmelztemperatur von Strontiumtitanat (2340 K)[97] und die Siedetemperatur
von Strontiumoxid (3500 K)[152]. Für Strontiumtitanat gibt es keinen Literatur-
wert für eine Siedetemperatur, da das Material vorher bereits dekomponiert, also
zu einer Mischung von Strontiumoxid und Titandioxid übergeht. Die Simulations-
daten helfen bei der Beurteilung, ob der Prozess der Grabenbildung, ähnlich wie
jener der Hügelbildung, durch einen thermischen Transportprozess beschrieben
werden kann. Mit der xy-Ebene der Simulation wird die Oberﬂäche des Materi-
als simuliert. Die Längen der Hügelketten und der Gräben werden abgeschätzt,
indem die Ausdehnung der durch die Konturlinien begrenzten Fläche der entspre-
chenden ausgezeichneten Temperaturen vermessen wird. Zunächst wird auf das
Vorgehen für die Auswertung zur Betrachtung der Hügelketten eingegangen.
Abbildung 4.13: Auswertung der Simulationen. Links: Konturdiagramm der 4◦-Gold-
Bestrahlungs-Simulation mit 4,8 MeV/u 1600 fs nach dem simulierten Einschlag. Für die
Abschätzung des minimalen Hügelkettenbereichs wird die Distanz zwischen Einschlagpunkt
und der maximalen Ausdehnung in positiver x-Richtung angenommen. Rechts: Konturdia-
gramm der 4◦-Gold-Bestrahlungs-Simulation mit 4,8 MeV/u 100 fs nach dem simulierten
Einschlag. Für die Abschätzung der maximalen Distanz des Hügelkettenbereichs wird die
Länge zwischen dem Punkt der maximalen Ausdehnung in positiver x-Richtung und der
maximalen Ausdehnung hin zu kleineren x-Werten angenommen.
Im Abschnitt 4.1.1 wurde in Abbildung 4.4 eine Winkelstudie einer mit Gold be-
strahlten Strontiumtitanatprobe vorgestellt. Ausgehend von diesem Experiment
sind Simulationen zu verschiedenen Winkeln eines Goldeinschlags durchgeführt
worden. In Zeitschritten von 50 fs sind Bilder der Gittertemperatur der xy-Ebene
bis zu einem Zeitpunkt 5 ps nach dem Ioneneinschlag generiert worden. Schaut
man sich die Bilder nacheinander in chronologischer Reihenfolge an, sieht man die
simulierte zeitliche Entwicklung des Gittertemperaturproﬁls. Die Frage ist, was
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man aus den gezeigten Diagrammen als Wert für die Ausdehnung der Hügelket-
te annimmt. Zwei Werte für eine „minimale“ und eine „maximale“ Abschätzung
werden angeführt. Abbildung 4.13 veranschaulicht die beiden Abschätzungen.
Gezeigt werden hierzu die xy-Daten der 4◦-Gold-Bestrahlungs-Simulation mit 4,8
MeV/u. Ausgehend von der zeitlichen Entwicklung der Konturdiagramme kann
ein Zeitpunkt gefunden werden, an dem die Ausdehnung der vom Einschlagpunkt
des Ions aus gesehenen positiven x-Richtung des Schmelzbereichs > 2340 K ma-
ximal ist (s. linkes Diagramm in Abbildung 4.13). Die Distanz vom x-Wert des
Einschlagpunktes des Ions bis zu dem x-Wert der maximalen Ausdehnung des
Schmelzbereichs > 2340 K in der x-Richtung wird hier als „minimale“ Ausdeh-
nung der Hügelkette bezeichnet. Dem liegt die Idee zugrunde, dass die Hügel auf-
geschmolzenes Material sind. Die Hügelbildung, so die Annahme, kann nur dort
beobachtet werden, wo unterhalb des geschmolzenen Materials Bereiche mit loka-
ler hoher Elektronendichte angeregt wurden. Dort, in den tieferen Schichten des
Kristalls, läuft dann ebenfalls ein Schmelzprozess ab. Material von unten drückt
an die Oberﬂäche und erstarrt dort wieder. Bei gleichmäßiger Elektronenvertei-
lung sieht man keine Kette einzelner Hügel, sondern eine zusammenhängende
Erhöhung.
Als eine „maximale“ Abschätzung der Hügelkettenlänge wird nicht der x-Wert
des Einschlagpunktes verwendet, sondern die maximale Ausdehnung des Schmelz-
bereichs in die vom Einschlagpunkt des Ions aus gesehen negative x-Richtung.
Simulationen für den Goldeinschlag sind für die Winkel 4◦, 3◦, 2◦, 1◦, 0,3◦ und
0,08◦ durchgeführt worden. Aus jeder Simulation sind somit zwei Punkte, einer für
die minimale und einer für die maximale Abschätzung, ermittelt worden. Diese
werden dann mit den Daten aus Abbildung 4.4 verglichen. Wie in Abschnitt
4.1.1 erwähnt sind den experimentellen Daten Fehlerbalken für die Abschätzung
des Fehlers im Winkel hinzugefügt worden. An die Daten aus den Simulationen
sind ebenfalls Fitfunktionen nach Gleichung 4.1 angepasst worden. Die Werte des
Fitparameters d der Simulation liegen zwischen 12,1 nm ± 0,1 nm (bei maximaler
Abschätzung) und 6,99 nm ± 0,01 nm (bei minimaler Abschätzung).
Als Ursache für die Grabenbildung wird ein Verdampfungs- oder Sublimations-
prozess angenommen. Daher wird analog zu der in Abbildung 4.13 aufgezeig-
ten Auswertung die Länge und Breite der maximalen Ausdehnung des Bereich
der Temperatur > 3500 K bestimmt. Die sich ergebenden Zahlenwerte werden
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Abbildung 4.14: Winkelabhängigkeit der Hügelkettenlänge auf Strontiumtitanat bestrahlt
mit 4,8 MeV/u 197Au26+. Neben den schwarzen experimentellen Daten wurden aus Simu-
lationen abgeschätze minimale (grün) und maximale (rot) Kettenlängen dem Datensatz
zugefügt. Ebenfalls wurden die Datenanpassungen aus Gleichung 4.1 als gestrichelte Linien
angegeben. Für die minimale Abschätzung ergibt sich ein Fitparameter d von 6,99 nm ±
0,01 nm, für die maximale Abschätzung ein Wert von 12,1 nm ± 0,1 nm.
als „Abschätzung maximaler Länge“ bezeichnet. Aus experimentellen Beobach-
tungen kann man zudem schließen, dass die Grabenbildung nur zu Beginn der
Hügelkette existiert (s. Abbildung 4.8 b bis d und f). Dort existieren keine Hügel-
ketten oder wenn, dann nur sehr kleine (s. Abbildung 4.8 d). Dies deckt sich mit
der Überlegung aus [16], dass nur dort Hügelketten entstehen, wo aus unteren
Schichten Material nach oben drückt. Die x-Ausdehnung des Grabens wird dem-
nach von dem Punkt aus, an dem die Siedetemperatur vor dem Ioneneinschlag
ihren minimalen x-Wert erreicht hat, bis zum x-Wert des Auftreﬀpunktes des
Ioneneinschlags bestimmt. Diese Länge wird als „Abschätzung minimaler Länge“
bezeichnet. Für die Winkel 1◦, 2,6◦ und 4,6◦ wurden Simulationen einer Blei-
bestrahlung mit 0,56 MeV/u in Strontiumtitanat durchgeführt. Die daraus ab-
geleiteten Daten zur Abschätzung der Grabenlänge werden den experimentellen
Daten aus Abbildung 4.9 zugeordnet und mit ihnen in Abbildung 4.15 dargestellt.
Eine weitere Analyse verschiedener Simulationsdaten für die Projektile Gold, Blei,
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Abbildung 4.15: Winkelabhängigkeit der Grabenlänge auf Strontiumtitanat bestrahlt mit
0,56 MeV/u 208Pb31+. Neben den schwarzen experimentellen Daten wurden aus Simulatio-
nen abgeschätze minimale (grün) und maximale (rot) Grabenlängen dem Datensatz zuge-
fügt.
Projektil exp. Grabenlänge min. Abschätzung max. Abschätzung
[nm] [nm] [nm]
Au 2◦ 87 ± 27 191 248
Au 1◦ 87 ± 27 244 498
Pb 4,6◦ 40 ± 12 67 145
Pb 2,6◦ 40 ± 12 119 256
U 6◦ 66 ± 13 47 97
U 4◦ 66 ± 13 58 137
Xe 1,5◦ 186 ± 50 136 265
Tabelle 4.1: Daten aus der Auswertung der Simulationsdaten für verschiedene Winkel und
Projektile. Die experimentellen Daten für die Grabenlänge entstammen einer Messung, die
in dem Winkelbereich der Simulationsdaten liegt. Für die Goldbestrahlung entstammen die
Daten einer Bestrahlung unter 1,4◦ ± 0,3◦, für Blei einer unter 4,6◦± 2,2◦, für Uran einer
Bestrahlung unter 5,6◦ ± 1,2◦ und für Xenon einer Bestrahlung unter 1,5◦ ± 0,38◦.
Uran und Xenon liefern Abschätzungen für die Längen der Gräben. Die Daten
sind in der Tabelle 4.1 dargestellt. Sie zeigen, dass die Simulationsdaten für Gold
und Blei die experimentellen Daten weit überschätzen. Für Uran und Xenon
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hingegen stimmen sie grob überein.
Projektil exp. Grabenbreite sim. Breite
[nm] [nm]
Au 2◦ 10 ± 2 9
Au 1◦ 10 ± 2 10
Pb 4,6◦ 11 ± 5 14
Pb 2,6◦ 11 ± 5 14
U 6◦ 12 ± 4 12
U 4◦ 12 ± 4 13
Xe 1,5◦ 9 ± 2 7
Tabelle 4.2: Daten aus der Auswertung der Simulationsdaten für verschiedene Winkel und
Projektile. Die experimentellen Daten für die Grabenbreite entstammen einer Messung, die
in dem Winkelbereich der Simulationsdaten liegt. Für die Goldbestrahlung entstammen die
Daten einer Bestrahlung unter 1,4◦ ± 0,3◦, für Blei einer unter 4,6◦ ± 2,2◦, für Uran einer
Bestrahlung unter 5,6◦ ± 1,2◦ und für Xenon einer Bestrahlung unter 1,5◦ ± 0,38◦.
Neben der Abschätzung der Länge kann auch die Breite der Gräben abgeschätzt
werden. Die Simulationsdaten ﬁnden sich in der Tabelle 4.2. Hier zeigen sich
relativ gute Übereinstimmungen zwischen den experimentellen Daten und den
Simulationsdaten.
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Die beobachtete Grabenbildung bei Bestrahlungen mit schnellen schweren Io-
nen von Strontiumtitanat muss mit einem Emissionsverhalten verknüpft sein (s.
Abbildung 4.10 in Abschnitt 4.1). Daraus ergibt sich die Frage, ob man die Spur-
bildung mit dem Prozess der Zerstäubung verknüpfen kann. Zudem erfolgt der
Energieeintrag der schnellen schweren Ionen in erster Linie über elektronische An-
regungen. Daher ist es möglich, dass Bindungen im Festkörper geschwächt oder
Bereiche lokal ionisiert werden (s. Kapitel 2). Dies kann ebenfalls Auswirkungen
auf das Emissionsverhalten haben. Um das Emissionsverhalten zu analysieren, ist
der Aufbau in Darmstadt um das Flugzeitmassenspektrometer erweitert worden.
Mit ihm kann der geladene Anteil der emittierten Partikel detektiert werden. Um
zunächst einen Überblick über das Verhalten von Strontiumtitanat unter dem Be-
schuss mit verschiedenen Projektilen zu erhalten, werden in Abschnitt 4.3.1 die
SIMS-Signale dieser Bestrahlungen vorgestellt. Sie dienen in erster Linie dazu,
mögliche emittierte Partikel zu identiﬁzieren und Unterschiede im Emissionsver-
halten wahrzunehmen. Im Abschnitt 4.3.2 werden die Signale von Strontiumti-
tanat unter MeV/u-Ionenbeschuss genauer untersucht. Dazu wurden dieselben
Ionen verwendet, welche zur Erzeugung der Spuren genutzt wurden.
Bevor auf die Ergebnisse im Einzelnen eingegangen wird, werden hier allgemeine
Hilfestellungen vorgestellt, die die Auswertung erleichterten. Bei der Untersu-
chung von Strontiumtitanat als Verbindung aus drei Komponenten empﬁehlt es
sich für die Interpretation der Massenspektren, eine Liste mit möglichen Permu-
tationen der drei chemischen Komponenten und deren Massen anzulegen. Dies
stellt eine Erleichterung bei der späteren Interpretation von Massenspektren im
Allgemeinen dar. Sauerstoﬀ kommt in der Natur im Wesentlichen als ein Isotop
mit der atomaren Masse 16 u vor. Titan hat ein relativ eindeutiges Isotopenmus-
ter mit einem Hauptisotop bei atomarer Masse 48 u, was ca. 75 % von Titan
ausmacht, und vier Isotope bei 46 u, 47 u, 49 u und 50 u, die alle mit zwischen
8 % und 5 % in der Natur vorkommen. Strontium hat ein dominierendes Isotop
bei atomarer Masse 88 u, was etwa 82 % des Strontiums ausmacht. Zudem gibt
es drei weitere Isotope bei der atomaren Masse 84 u mit ungefähr 0,6 %, der
atomaren Masse 86 u mit ungefähr 10 % und der atomaren Masse 87 u mit um







empfohlen werden, wobei die letzten beiden für die Interpretation von organi-
schen Molekülen geeignet sind1.
Ein zentraler Punkt für die Interpretation der Massenspektren ist die richtige
Kalibrierung derselben. Vergegenwärtigt man sich Gleichung 3.1 aus Abschnitt
3.3.1, sieht man den Zusammenhang zwischen der Flugzeit eine Teilchens und
seinem Verhältnis von Masse und Ladung. Die aufgenommenen Spektren sind
zunächst nur Ionenankunftszeiten. Diese Flugzeiten sollen in eine Masse umge-
rechnet werden.
Ein weiterer Punkt ist die richtige Normierung der Signalintensitäten. Die Mess-
karte gibt lediglich die Anzahl von Ereignissen (Counts, kurz: cts) zu bestimmten
Zeitpunkten nach Start der Messung aus. Da man mit der verwendeten Softwa-
re über mehrere Spektren summiert, ist es sinnvoll, um auf einen Beschuss zu
normieren, das Signal durch die Anzahl der Repetitionen (kurz: reps) zu teilen.
Trägt man dies auf, ergibt sich ein Spektrum, wie es in Abbildung 4.16 zu sehen
ist. Die Signalhöhe kann im Prinzip zur Bestimmung der Zerstäubungsausbeute
und damit zum Vergleich der Ausbeuten aus den Gräben genutzt werden. Al-
lerdings müssen dabei einige Dinge beachtet werden, auf die im Weiteren noch
hingewiesen wird.
In beinahe jedem Spektrum positiver Ionen treten Natrium mit der atomaren
Masse 23 u und Kalium mit der atomaren Masse 39 u als natürliche Verunreini-
gungen auf. Beide Alkalimetalle lassen sich leicht ionisieren, haben demnach eine
hohe Ionisierungswahrscheinlichkeit [89] und können deshalb als deutliche Signale
in Spektren ausgemacht werden. Dies nutzt man für eine erste Kalibrierung der
Messkurven, hin zu einer Massenskala, aus. Stellt man Gleichung 3.1 für ein li-
neares Flugzeitmassenspektrometer um, folgt für die Eichung der Zusammenhang




·∆t2 = slope · (t+ intercept)2 (4.11)
1 Der zuletzt genannte Link vom National Institute of Advanced Industrial Science and Tech-
nology (AIST), Japan, ist seit dem 27.04.2016 nicht erreichbar, soll aber wieder freigeschaltet
werden.
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Abbildung 4.16: Massenspektrum positiver Sekundärionen von Strontiumtitanat bestrahlt
mit 4,8 MeV/u Au aus Rohdaten der TOF-Software. Aufgetragen sind die Signale am De-
tektor gegen ihre Ankunftszeit. Rot umkreist sind typische Verunreinigungspeaks Natrium
und, zu einem späteren Zeitpunkt, Kalium, die zur Eichung der Massenskala verwendet
werden können.
wobei „slope“ und „intercept“ die Bezeichnungen der Eichparameter in der ver-
wendeten (von A. Wucher programmierten) Software sind, in denen die Parameter
wie Driftstrecke ∆l und die Extraktionsspannung Utarget eingehen. Die Ladung q
des Ions ist in den hier in der Arbeit untersuchten Spektren immer 1. Theoretisch
ist aber eine Detektion von mehrfach geladenen Teilchen möglich. Diese ist jedoch
sehr unwahrscheinlich und wird nicht in den Spektren beobachtet. Zu Gleichung
4.11 ist zu sagen, dass in dieser Arbeit ein Flugzeitmassenspektrometer mit Re-
ﬂektron verwendet wurde. Hierbei geht nicht nur Utarget als Spannung direkt ein,
sondern auch Ureflect sowie Größen von Driftstrecken und Reﬂektionsstrecken (s.
[153]). Die Größen „slope“ und „intercept“ reichen dabei immer noch zur Kali-
brierung aus.
In Abbildung 4.16 beobachtet man zum Zeitpunkt 21 µs ebenfalls einen ausge-
prägten Peak, der nach der Eichung über Natrium und Kalium der atomaren
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Masse 88 u, der des Strontiumisotops, entspricht. Häuﬁg lohnt es sich, nach einer
ersten Eichung mit Natrium und Kalium nochmals eine zweite Eichung vorzuneh-
men, um einen Fehler in der Eichung durch die Wahl zeitlich kurz aufeinander-
folgender Peaks als Stützstellen für höhere atomare Massen auszugleichen. Dazu
sollte man sich aber im Klaren darüber sein, welche Massen erwartet werden.
Bei einer ersten Eichung der Spektren mit dem TOF-SIMS-Gerät in Duisburg,
dessen Spektren in Abschnitt 4.3.1 vorgestellt werden, zeigte sich etwa, dass der
dominante Strontiumoxidpeak nicht den erwarteten Wert von 104 u zeigte, son-
dern eine Strontiumoxidwasserstoﬀverbindung mit atomarer Masse 105 u war.
Verwendet man zur Eichung diesen Peak und den Natriumpeak, erkennt man
jedoch relativ schnell, dass alle anderen erwarteten atomaren Massen von ihren
nominellen Massen abweichen.
Wurde bei dem Spektrometer einmal die korrekte Eichung vorgenommen, lässt
sie sich auf die spätere Analyse anderer Proben übertragen. Allerdings darf nicht
vergessen werden, dass die Werte von „slope“ und „intercept“, etwa nach einem
Probenwechsel, in geringem Maße angepasst werden müssen. Ein Grund dafür ist,
dass die Größe von elektrischen Feldern und Abständen in die Eichung eingeht




Hier werden Sekundärionenmassenspektren von Strontiumtitanat unter Verwen-
dung verschiedener Projektile vorgestellt. Die verwendeten Projektile sind zum
einen die an der Strahllinie in Darmstadt verwendeten Projektile, der MeV/u-
UNILAC-Strahl (hier 197Au mit 4,8 MeV/u, mit einem integrierten Stromwert von
0,77 nA) und der 5-keV-Argonstrahl (mit ≈ 100 nA), zum anderen die Ionenquel-
len des ION-TOF-Gerätes in Duisburg (s. Abschnitt 3.3.2) mit der Flüssigmetall-
(Bi+ Strom von 1,06 pA, Bi+3 Strom 0,63 pA) und der Gas-Cluster-Ionenquelle
(Ar+1000 mit 0,12 pA) sowie der mit Sauerstoﬀ betriebenen Doppelquellensäule.
Um einen Vergleich der SIMS-Spektren zu ermöglichen, wurden diese auf die
Signalhöhe des dominanten 88Strontiumisotopen-Peaks normiert. Die Spektren
wurden nicht durch den Ionenstrom geteilt. Im Fall des MeV-Strahls traten Pro-
bleme auf, die im späteren Abschnitt und in der Diskussion näher erläutert wer-
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den. Die Ergebnisse sind für den atomaren Massenbereich von 0 u bis 400 u in den
Abbildungen 4.17, 4.18, 4.19 und 4.20 dargestellt. Auf der Abszissenachse sind
in jedem Bild die atomaren Massen in einem Bereich von 100 u aufgetragen. Die
Ordinatenachsen sind, abhängig von den normierten Signalintensitäten, an die je-
weiligen Signalhöhen angepasst. Hierauf ist bei der Betrachtung der Datensätze
besonders zu achten. Um den jeweiligen Peaks Isotope bzw. Elemente oder Clus-
ter zuzuordnen, wurden die jeweiligen Bereiche grau unterlegt. Die Breite dieser
Bereiche ist mit der Massenskala verknüpft und entspricht der Breite, die für das
Isotopenmuster zu erwarten ist. Kleine Isotopenmengen, etwa das natürlich nur
zu 0,6 % vorkommende Strontiumisotop 84Sr, wurden der Übersicht halber nicht
mitberücksichtigt. Allerdings kann 84Sr z. B. bei der Bestrahlung mit 30 keV Bi+
und Bi+3 beobachtet werden. An vielen Stellen wurden Bereiche unterlegt, an de-
nen mögliche Cluster zu erwarten sind, obwohl diese nicht in jedem Spektrum zu
ﬁnden sind. Unter jedem grauen Bereich in den Abbildungen sind die möglichen
Elemente bzw. möglichen zu erwartenden Cluster angeführt.
Abbildung 4.17 zeigt den Massenbereich für kleine atomare Massen, wo auch die
elementaren Bestandteile von Strontiumtitanat zu ﬁnden sind. Die ersten in jedem
Spektrum vorkommenden Peaks sind Natrium und Kalium. Das zu erwartende
Titanisotopenmuster kann bei Bestrahlungen mit einfachen Projektilen wie 30 kV
Bi+ und 30 kV Bi+3 im SIMS-Signal klar ausgemacht werden. Der Titanhaupt-
peak ist etwa halb so groß wie der Strontiumhauptpeak. Auch die Bestrahlung
mit 5 kV Ar+ zeigt Titanpeaks, wenngleich das Isotopenmuster nicht klar zu er-
kennen ist. Das Signal ist durch die Auﬂösung des Spektrometers und durch die
hohe Basislinie (bei ca. 2 %) schlecht auszumachen, jedoch sieht man den Ti-
tanhauptpeak. Er hat etwa 16 % der Höhe des Strontiumpeaks. Nach Abzug der
Basislinie hat im 4,8-MeV/u-Gold-Beschusssignal der Titanhauptpeak nur ca. 2
% der Höhe des Strontiumhauptpeaks. Auch unter Ar1000 Clusterbeschuss ist der
Titanpeak mit 8 % der Höhe des Strontiumhauptpeaks sehr klein. Bei Oberﬂä-
chen, die durch Sauerstoﬀ gereinigt wurden und anschließend mit Ar1000 Clustern
beschossen wurden, kann quasi kein elementares Titan als Ion gemessen werden.
Das erste Fragment, TiO, zeigt bei Beschuss mit den 30-kV-Ionen das typische
Isotopenmuster des Titans. Im 5-kV-Ar+-Spektrum ist das Muster nicht so klar zu
sehen, man kann trotzdem den Hauptpeak mit 5 % ausmachen. Im 10-kV-Ar1000-
Beschuss-Spektrum mit Ar1000-Reinigung hat der Hauptpeak ebenfalls eine Höhe
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von 5 %. Bei den übrigen beiden Spektren ist er deutlich kleiner als 3 % und
kann kaum ausgemacht werden.
TiO2 ist in den meisten Messungen nicht zu ﬁnden bzw. liegt auch hier der Wert
unter 3 %. Lediglich die Ar1000-Cluster bewirken eine Emission von TiO2-Ionen.
Der Strontiumhauptpeak ist deutlich in jedem Spektrum auszumachen, weshalb
er zur Normierung genutzt wurde. Das 10-kV-Ar1000-Spektrum und der MeV-
Beschuss zeigen im Gegensatz zu den anderen Spektren einen kleinen Peak bei
Masse 89 u. Dieser Peak kann mit einem SrH+-Ion verknüpft werden. Ein ähnli-
ches Verhalten ist bei SrO auszumachen. Hier taucht ebenfalls ein zusätzlicher do-
minanter Peak auf, der mit einer Wasserstoﬀverbindung verknüpft werden kann.
Dies ist aber in erster Linie bei dem Gerät in Duisburg zu beobachten. Bei den
Messungen aus Darmstadt ist es schwierig, hier eine Unterscheidung vorzuneh-
men, da die Massenauﬂösung deutlich schlechter ist. Möglich wäre auch hier,
dass ein zusätzliches Wasserstoﬀatom an den detektierten Clustern angehängt
ist. SNMS-Messungen im nächsten Abschnitt deuten darauf hin, dass im keV-
Spektrum SrO- und im MeV/u-Spektrum SrOH-Ionen emittiert werden.
In den übrigen Spektren können immer wieder Massen bestimmten Fragmenten
zugeordnet werden. Auﬀällig ist, dass reine Titan-Sauerstoﬀ-Cluster selten de-
tektiert werden. Verbindungen mit dem Strontium, etwa Sr2O2, Sr2TiO3, Sr3O3
oder Sr2Ti3O3, zeigen immer wieder ein Signal, das sich deutlich von der Basisli-
nie abhebt. Bei atomaren Massen über 200 u ist zudem zu beobachten, dass die
Peakbreiten deutlich zunehmen und die Signalstärken deutlich nachlassen. Das
kommerzielle Gerät dagegen kann immer noch Fragmente nachweisen.
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Abbildung 4.17: Auf den 88Sr-Peak normierte SIMS-Signale positiver Ionen vom atomaren
Massenbereich 0 u bis 100 u.
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Abbildung 4.18: Auf den 88Sr-Peak normierte SIMS-Signale positiver Ionen vom atomaren
Massenbereich 100 u bin 200 u.
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Abbildung 4.19: Auf den 88Sr-Peak normierte SIMS-Signale positiver Ionen vom atomaren
Massenbereich 200 u bis 300 u.
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Abbildung 4.20: Auf den 88Sr-Peak normierte SIMS-Signale positiver Ionen vom atomaren
Massenbereich 300 u bis 400 u.
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Eine der Fragestellungen, die mit dem Flugzeitmassenspektrometer am Teilchen-
beschleuniger in Darmstadt beantwortet werden sollte, ist der Einﬂuss des MeV-
Ionenstrahlbeschusses auf die Ionisierungswahrscheinlichkeit. Wie im Grundla-
genkapitel bereits erwähnt, ﬁnden bei diesen Projektilen Bremsprozesse über
Anregungen des Elektronensystems statt. Eine Hypothese lautet, dass durch
MeV-Beschuss das elektronische System so stark verändert wird, dass die Ionisie-
rungswahrscheinlichkeit massiv erhöht wird. Diese Hypothese steht im Einklang
mit dem von Fleischer vorgeschlagenen Modell [59], nach dem durch Ionisati-
on entlang der Trajektorie und die damit einhergehende Coulombabstoßung der
Teilchen eine Bewegung der Kristallatome einsetzt, die zu der Amorphisierung
entlang der Trajektorie führt. Wenn dieser Vorgang zu der von Haﬀ [60] vorge-
schlagenen Emission von Teilchen führt, könnte man sich eine erhöhte Ionisie-
rung der Teilchen vorstellen. Auch das Zweitemperaturenmodell (s. Grundlagen-
kapitel Abschnitt 2.1.3) kann mit einer Erhöhung der Ionisierungswahrschein-
lichkeit einhergehen. In diesem Modell wird die Energie des Projektils direkt im
Elektronensubsystem deponiert, was zu einem Anstieg der Elektronentemperatur
führt. Nach Gleichung 2.17 kommt es durch die Erhöhung der Elektronentempe-
ratur ebenfalls zu einem Anstieg der Ionisierungswahrscheinlichkeit. Kurzum, die
Ionisierungswahrscheinlichkeit könnte sich bei MeV/u-Beschuss massiv von Be-
strahlungen mit keV-Ionen, bei denen ein nukleares Bremsen erfolgt, unterschei-
den. Um dies zu überprüfen, wurden daher Messungen vorgenommen, bei de-
nen zum einen über Sekundärionenmassenspektrometrie-Messungen (SIMS) die
emittierten Ionen bestimmt wurden, zum anderen über Nachionisation durch den
VUV-Laser Sekundärneutralteilchenmassenspektren (SNMS) aufgenommen wur-
den. Die Ionisierungswahrscheinlichkeit α ist das Verhältnis geladener zerstäubter
Teilchen einer Spezies Y + und seiner gesamten Zerstäubungsausbeute Y . Als ex-






SSIMS + c ·SSNMS (4.12)
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also über das Verhältnis der SIMS-Signalintensität SSIMS zur Gesamtsignalhöhe
SSIMS+c ·SSNMS, bestimmt, wobei der Faktor c die Eﬃzienz der Nachionisation
des Lasers berücksichtigt.
In Abbildung 4.21 sieht man einen kompletten Spektrensatz, wie er mit dem
in Abschnitt 3.3.1 vorgestellten Aufbau aufgenommen wurde. Die Zeitskala ist
bereits zu einer Massenskala kalibriert worden. Aufgetragen sind die Signalinten-
sitäten am MCP, geteilt durch die Anzahl der summierten Spektren gegenüber
der Ionenmasse. Dabei ﬁnden sich auf der rechten Seite alle Messungen mit La-
serbeschuss, also die SNMS-Signale, und auf der linken Seite die SIMS-Spektren.
In der obersten Reihe ﬁnden sich die Spektren unter MeV/u-Beschuss (hier 197Au
mit 4,8 MeV/u), gefolgt von den Messungen unter keV-Beschuss (mit 5 keV Ar)
und die Spektren ohne Ionenbeschuss. Es werden hier nur positive Ionenspektren
gezeigt, da durch die Nachionisation von Sekundärneutralteilchen nur positive
Ionen erzeugt werden.
Man hat in den Spektren Zugang zu verschiedenen Informationen. Über die
MeV/u-Au-Spektren können SIMS- und SNMS-Signale verglichen werden. Al-
lerdings bleibt die Unsicherheit für die Bestimmung von α im Bezug auf den
Eﬃzienzfaktor c der Nachionisation. Die keV-Messung liefert einen direkten Ver-
gleich zu keV-Beschüssen. Auch hier stehen SIMS- und SNMS-Signale zur Ver-
fügung. Allerdings bleibt auch hier eine große Unbekannte in der Bestimmung
von α durch die fehlende Eﬃzienz der Nachionisation. Es ist jedoch möglich, die
keV-Messungen als Referenzmessung zu verwenden, um den Eﬃzienzfaktor c her-
auszurechnen. Hierbei geht die Annahme ein, dass die Eﬃzienz der Nachionisa-
tion der Neutralteilchen durch den VUV-Laser für beide Fälle, den keV-Beschuss
und den MeV/u-Beschuss, gleich ist. Ausgehend von dieser Aussage kann Glei-
chung 4.12 mit der Ionisierungswahrscheinlichkeit unter MeV/u-Beschuss αMeV















Da diese Gleichung in der Auswertung der Daten verwendet wird, wird das Ver-
hältnis der Signalintensitäten, wie sie in Gleichung 4.13 stehen, als Υ deﬁniert.
Sind beide Ionisierungswahrscheinlichkeiten α ≪ 1, vereinfacht sich Gleichung
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Abbildung 4.21: Spektrensatz für die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 197Au mit 4,8
MeV/u (obere Spektren, blaue Linien), 5 keV Ar+ (mittlere Spektren, grün) und ohne
Ionenbeschuss (untere Spektren, orange). Auf der linken Seite sind SIMS-Spektren zu sehen,










Inwieweit diese Vereinfachung angebracht ist, soll in der Diskussion in Abschnitt
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5.1.3 näher erläutert werden.
Als Alternative zu dieser Näherung kann versucht werden, das Neutralteilchen-
signal zu sättigen. Das heißt, man versucht zu gewährleisten, dass wirklich alle
Neutralteilchen innerhalb eines bestimmten Volumens durch den Laserbeschuss
ionisiert werden und der Eﬃzienzfaktor c = 1 erreicht wird. Entsprechende Sätti-
gungskurven konnten mit dem verwendeten Versuchsaufbau bislang nicht erreicht
werden. Die Laserintensität war dafür nicht ausreichend. Demnach wird für die
Abschätzung der Unterschiede in den Ionisierungswahrscheinlichkeiten Gleichung
4.13 verwendet.
Um die Signalintensität zu vergleichen, müssen bestimmte Faktoren berücksich-
tigt werden. Das Messsignal ist direkt proportional zu dem Strom der Primärio-
nenquelle. Bei der Untersuchung der Pulsstruktur des UNILACs stellte sich aber
heraus, dass abhängig von dem Zeitpunkt der Messung innerhalb eines UNILAC-
Pulses signiﬁkant unterschiedlich viele Teilchen die Oberﬂäche treﬀen. Bedingt
durch dem zeitlichen Ablauf des Experiments (s. Abschnitt 3.3.1) kann es da-
zu kommen, dass die SIMS-Signale im Vergleich zu den SNMS-Signalen deutlich
kleiner wirken, begründet durch die Anzahl der ankommenden Projektile. Dies ist
zum Beispiel dann der Fall, wenn der Strompuls des UNILACs die erste Millise-
kunde sehr hoch ist und im späteren Verlauf, also in den letzten zwei Millisekun-
den, absinkt. Zu Beginn des UNILAC-Pulses wird allerdings das SNMS-Spektrum
aufgenommen, während später die SIMS-Spektren folgen.
Abbildung 4.22 veranschaulicht diese Pulsstruktur, hier für die MeV/u-Goldbe-
strahlung.
Zum Erstellen dieser Kurve wurde das Startsignal zur Spektrenaufnahme manu-
ell innerhalb des Pulses verschoben. Jeder Punkt stellt die Signalintensität des
88Sr-Peaks gemittelt über 100 Wiederholungen einmal des SIMS- und einmal des
SNMS-Signals dar. Der Übersicht halber wurden beide Signalintensitäten jeweils
durch den Maximalwert geteilt, um ein normiertes Signal darstellen zu können.
Zwei Aussagen können daraus abgelesen werden. SIMS- und SNMS-Signal ver-
laufen relativ synchron zueinander, was man an der annähernd gleichen Geraden-
steigung der Ausgleichsgeraden ablesen kann. Zu Beginn des Pulses ist der Puls
deutlich höher und fällt gegen Ende des Pulses um ungefähr 25 % seines Maximal-
wertes ab. Diese Verhalten ist ein Nachteil des UNILACs. Als Konsequenz daraus
bestehen zwei Möglichkeiten, die Signale zur Bestimmung von Ionisierungswahr-
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Abbildung 4.22: Normiertes SNMS-Signal (rot) und SIMS-Signal (blau) des Strontiumpeaks
einer Strontiumtitanatprobe bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au zur Nachbildung der UNILAC-
Pulsstruktur. In Grau dargestellt ist die gewünschte Idealform des Strompulses.
scheinlichkeiten zu nutzen. Zum einen kann man für jeden Schuss des UNILACs
die Pulsform mit aufzeichnen und die Signale entsprechend dem Stromwert ge-
wichten. Dies ist sehr aufwendig, wurde bei Messungen zum Teil vorgenommen
(s. Publikation [154]), wird aber hier für diese Arbeit nicht verwendet, da für die
Bestrahlungen mit Strontiumtitanat nicht immer der UNILAC-Puls mit aufge-
nommen wurde und eine gute Alternative vorhanden war. Diese Alternative ist
die Verzögerung des Laserpulses. Dadurch trennen sich SNMS-Signal und SIMS-
Signal zeitlich. Das bedeutet, der SNMS-Peak taucht bei höheren atomaren Mas-
sen auf. Hierbei ist gewährleistet, dass innerhalb des Neutralteilchenspektrums
immer gleich viele Projektile die Probe getroﬀen haben.
Abbildung 4.23 zeigt vier positive Strontiumtitanatspektren, ebenfalls mit dem
4,8-MeV/u-Goldstrahl bestrahlt. Variiert wurde hier der Zeitpunkt, zu dem der
Laser gefeuert wird. Der zeitliche Abstand variiert von -400 ns im oberen Spek-
trum über 0 ns, 500 ns bis 700 ns. Dieser zeitliche Abstand kann im Wandern der
SNMS-Peaks beobachtet werden. Zum Zeitpunkt -400 ns sind die SNMS-Peaks
ungefähr auf derselben Masse bzw. auf demselben Zeitpunkt wie die SIMS-Peaks.
Mit einer Zeitverzögerung von -400 ns schießt der Laser jedoch etwas zu früh.
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Abbildung 4.23: Vier Neutralteilchenspektren von Strontiumtitanat unter MeV/u-Au-
Beschuss mit variierter zeitlicher Verzögerung des Laserbeschusses. Im oberen Spektrum
ist die Laserverzögerung auf -400 ns eingestellt, gefolgt von 0 ns, 500 ns und 700 ns. Bei
-400 ns liegen die SNMS- und SIMS-Peaks übereinander. Durch Verschiebung des Beschuss-
zeitpunktes des Lasers wandert das SNMS-Signal hin zu späteren Zeitpunkten, und zwar
abhängig davon, welche zeitliche Verzögerung eingestellt wird.
Nicht alle zerstäubten Neutralteilchen sind zu diesem Zeitpunkt im Volumen des
Lasers über der Oberﬂäche angekommen. 400 ns weiter, zur Zeitverzögerung von
0 ns, verschiebt man die SNMS-Peaks bezüglich ihrer SIMS-Peaks um 350 ns.
Dadurch ionisiert man Neutralteilchen mit einer gewissen Verzögerung nach. Sie
kommen später an, der Neutralteilchenpeak ist jedoch, sofern er nicht erneut mit
einem SIMS-Peak zusammenfällt, leichter zuzuordnen und auszumessen. Mit die-
ser Methode kann nebenbei der korrekte Zeitpunkt für ein Zusammenfallen von
SIMS- und SNMS-Peak bestimmt werden. Zudem hat man bereits die gleichen
Bedingungen in der Messung, somit kein Problem mehr mit Stromschwankungen
innerhalb des MeV/u-Au- oder keV-Pulses. Dadurch wird die Stromschwankung
innerhalb des Pulses als Fehlerquelle ausgeschlossen.
Im Folgenden sind aus Spektren, wie sie in Abbildung 4.21 vorgestellt wurden, die
Signalhöhen sowohl für den keV- als auch für den MeV/u-Au-Beschuss bestimmt
124
4.3 Massenspektrometrie an Strontiumtitanat
worden. Dabei wurden unterschiedliche Messungen verwendet, bei denen jeweils
der Laser um 350 ns bis 1050 ns verschoben wurde. Die mit dem Drahnetzdetektor
überprüfte Laserleistung war bei den Messungen vergleichbar. Die Verhältnisse
SSIMS/SSNMS wurden daher über die verschiedenen Messungen gemittelt. In Ta-
belle 4.3 werden diese ermittelten Werte präsentiert. Zu jedem Wert gibt es ein
entsprechendes Spektrum für keV und MeV im Anhang A.8. Betrachtet man die
Material Masse [u] SSIMS,MeV /SSNMS,MeV SSIMS,keV /SSNMS,keV Υ
Ti 48 nicht sichtbar nur SIMS -
TiO 64 nicht sichtbar nur SIMS -
TiO2 80 nicht sichtbar nicht sichtbar -
Sr 88 3,71 ± 0,45 21,16 ± 9,01 5,70 ± 3,12
SrO(H) 104(105) (1,77 ± 0,51) 1,06 ± 0,32 -
Ti2O 112 nicht sichtbar nicht sichtbar -
SrO2 120 nicht sichtbar nicht sichtbar -
SrTiO2 168 nur SIMS nicht sichtbar -
SrTiO3 184 nur SIMS nicht sichtbar -
Sr2O 192 nur SIMS nicht sichtbar -
Sr2O2 208 1,43 ± 0,32 nur SIMS -
Tabelle 4.3: Tabellierte Werte für die Signalverhältnisse der Peaks von Strontiumtitanat unter
5-keV-Ar- und 4,8-MeV/u-197Au-Beschuss.
vorliegenden Werte, fallen folgenden Dinge auf:
Alle Teilchen, die als Element oder als Oxid dem Titan zugeordnet werden (Ti,
TiO, TiO2), sind im MeV-Spektrum nicht auszumachen. Neutralteilchenpeaks
in diesem Bereich sind auf organische Verunreinigungen (Fragmente wie CH4O,
C4O, C5H4 haben ebenfalls die Masse 64 u) zurückzuführen. Des Weiteren sind
im keV-Spektrum Fragmente mit Massen größer als 104 u nicht mehr gut aus-
zumachen. Daher können hier keine genauen Aussagen über Vergleiche getroﬀen
werden. Bei hohen Massen ist die Signalintensität massiv verringert. Eindeutig
zuzuordnen ist nur der Peak bei Masse 208 für Sr2O2.
Im Gegensatz zu der MeV/u-Goldbestrahlungen zeigt die keV-Argonbestrahlung
ein eindeutiges Titansignal für Ti und TiO. Allerdings ist hierbei kein Neutral-
teilchensignal detektiert worden. Ein Vergleich für die Ionisierungswahrschienlich-
keiten kann also nur für Strontium getroﬀen werden. Für den MeV/u-Beschuss
ist ein Neutralteilchen- und ein Ionenpeak erkennbar, wenngleich für die keV-
Bestrahlung der Sr-Neutralteilchenpeak sehr klein ist. Dies drückt sich auch in
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dem Wert für Υ aus.
Um Masse 104 ﬁnden sich in beiden Spektren Peaks mit ähnlichen Signalintensi-
täten. Allerdings ist der in diesem Bereich dominierende Peak im Fall der MeV/u-
Bestrahlung zu einer höheren Masse verschoben. Es ist daher anzunehmen, dass
unter MeV/u-Beschuss nicht SrO, sonder SrOH emittiert wird. Der Wert wurde
daher in der Tabelle in Klammern gesetzt und es wurde darauf verzichtet, ein Υ
anzugeben.
In Abschnitt 4.1 wurde bereits darauf hingewiesen, dass bei der Bestrahlung
von Strontiumtitanat mit 4,8-MeV/u-Kalzium keine Spurbildung zu beobach-
ten war. Die Untersuchung der Zerstäubung unter Kalziumbestrahlung zeigt,
dass auch keine signiﬁkante Strontiumtitanatpartikelemission beobachtet wer-
den kann. Hierzu wird auf die Abbildungen 4.24 und 4.25 verwiesen. Abbildung
4.24 zeigt einen Spektrensatz des Massenbereichs 35 u bis 60 u. Hier kann an-
hand des Kaliumpeaks (atomare Massen 39 u und 41 u) beobachtet werden, dass
unter MeV/u-Ca-Beschuss das Kalium sowohl als Ion (s. MeV-SIMS-Signal) als
auch als Neutralteilchen (violetter Pfeil im MeV-SNMS-Signal) emittiert wird.
Die Separation der Peaks erfolgt erneut über die Verschiebung des Laserpulses,
in diesem Fall um 100 ns. Im Gegensatz dazu ﬁnden sich im keV-Spektrum kei-
ne Kaliumneutralteilchenpeaks. Anhand eines in der Abbildung mit einem roten
Pfeil gekennzeichneten Peaks einer anderen Verunreinigung bei atomarer Mas-
se 52 u (dies könnte ein C3O-Rest einer Kohlenwasserstoﬀverunreinigung sein)
kann für das keV-SNMS-Signal eindeutig gezeigt werden, dass der Laser im keV-
Neutralteilchenspektrum ebenfalls geschossen hat. Zudem zeigt sich das bereits
beschriebene Verhalten, dass durch die Pulsstruktur des UNILACs im Neutral-
teilchenspektrum ein anderer Teilchenstrom auf die Probe triﬀt als im Ionen-
spektrum. Bei gleichem Strom sollten die SIMS-Peaksignalhöhen im Ionen- und
Neutralteilchenspektrum übereinstimmen. Für die beiden keV-Spektren stimmt
diese Aussage nahezu. Der Kaliumpeak hat in beiden Spektren eine Signalhöhe
von ungefähr 5 cts/reps. Im MeV-Spektrum sieht man eine wesentlich größere
Schwankung. Hier ist zu Pulsbeginn (bei der Aufnahme des SNMS-Signals) der
Kalium-SIMS-Peak etwa 4,5 cts/reps hoch, während im späteren Pulsverlauf (bei
der Aufnahme des SIMS-Signals) der Peak eine Peakhöhe von 6,5 cts/reps auf-
weist. Man müsste demnach den Wert für das SNMS-Signal um den Faktor 1,4
erhöhen, um dieses mit dem SIMS-Signal aus dem Ionenspektrum zu vergleichen.
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Abbildung 4.24: Spektrensatz für die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 4,8 MeV/u 48Ca.
Gezeigt wird der Ausschnitt der Massen 35 u bis 60 u. Im MeV-Neutralteilchenspektrum
sind zwei violette Pfeile eingezeichnet. Diese markieren die Neutralteilchenpeaks des Kali-
ums. Der Laser ist für alle SNMS-Signale um 100 ns verschoben, daher sind die Peaks auf
der Massenskala versetzt. Unter keV-Beschuss sind an dieser Stelle keine Neutralteilchen
erkennbar. Bei atomarer Masse 53 u ist im keV-Spektrum allerdings ein mit einem roten
Pfeil markiertes SNMS-Signal auszumachen, sodass deutlich ist, dass der Laser geschossen
hat.
Zudem muss immer darauf geachtet werden, dass die Basislinie zwischen dem
SNMS-Signal und dem SIMS-Signal unterschiedlich sein kann. Das SIMS-Signal
ist durch die Möglichkeit, mehr Spektren zu summieren, deutlich weniger ver-
rauscht. Dadurch sind Schwankungen in der Basislinie, die durch ein Rauschen
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des Signals zustande kommt, im SIMS-Signal deutlich geringer.
Um die atomare Masse 48 u zeigt sich im keV-Spektrum ein Titan-Ionen-Isoto-
penmuster. Dieses ﬁndet sich, zumindest bei der gewählten Darstellung, nicht
im MeV-Signal. Selbst bei einer hier nicht dargestellten Vergrößerung konnte bei
Masse 48 u kein Titansignal im MeV/u-Ca-Spektrum ausgemacht werden. Mit
Abbildung 4.24 wurde somit die Funktion der Aufnahme der Spektren veran-
schaulicht.
Abbildung 4.25: Spektrensatz für die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 4,8 MeV/u 48Ca.
Gezeigt wird der Ausschnitt der atomaren Massen 80 u bis 100 u. In den keV-Spektren ist
der Strontiumpeak deutlich erkennbar. Dieser ﬁndet sich nicht im MeV/u-Spektrum.
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Abbildung 4.25 zeigt den Strontiumpeak. Er war bei den 4,8-MeV/u-Au-Spektren
einer der dominanten Peaks (s. Abbildungen 4.17 und 4.21). Bei der Kalziumbe-
strahlung kann er im MeV/u nicht beobachtet werden, weder als Ionen- noch als
Neutralteilchensignal. Im MeV-Spektrum sind einige Peaks vorhanden, die aber
auf organische Verunreinigungen zurückzuführen sind. In der Anlage wurden im
Rahmen der vorgestellten Messungen unter Bestrahlung mit 4,8 MeV/u Ca auch
organische Proben untersucht. Zudem wurden die Probe mit einem Kupferklebe-
band und einer Blende ﬁxiert. Die Verunreinigungen können durch Kleberreste
erklärt werden. Vergrößert man die Massenskala im MeV/u-Bereich auf den Si-
gnalbereich von 0,4 cts/reps bis 0,7 cts/reps, kann im SIMS ein Peak von un-
gefähr 0,1 cts/reps bei der atomaren Masse 88,6 u ausgemacht werden. Dieser
hat aber eine höhere Masse als die erwarteten 88 u des Sr-Peaks und weist zu-
dem eine von einem ganzzahligen Wert deutlich abweichende Masse auf. Eine
vermutete falsche Kalibrierung kann, bedingt durch mehrmalige Prüfung anhand
von keV-Peaks und der charakteristischen Peaks des Natriums und Kaliums un-
ter keV- und MeV/u-Beschuss, ausgeschlossen werden. Die Ionen von Masse 88,6
u sind vermutlich auf Kohlenwasserstoﬀverunreinigungen zurückzuführen. Diese
organischen Moleküle weisen unter MeV/u-Ca-Beschuss deutlich höhere Zerstäu-
bungsausbeuten auf.
Bei höheren Massen, dargestellt in Abbildung 4.26, ﬁndet sich im MeV/u-Spek-
trum erneut ein Signal bei der atomaren Masse 105 u. Der Peak kann SrOH
zugeordnet werden. Dieser Peak kann unter anderem auch in den Spektren in
Abbildung 4.18 bei der 4,8 MeV/u-Goldbestrahlung ausgemacht werden. Die Si-
gnalhöhe im MeV-Ca-SIMS beträgt 0,2 cts/reps. Im MeV/u-SNMS gibt es aller-
dings Masseninterferenzen mit Fragmenten von Kohlenwasserstoﬀverbindungen.




Abbildung 4.26: Spektrensatz für die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 4,8 MeV/u 48Ca.
Gezeigt wird der Ausschnitt der atomaren Massen 99 u bis 111 u. In den keV-Spektren sind
der Strontiumoxidpeak (bei 104 u) und der SrOH-Peak (bei 105 u) deutlich erkennbar. Im
MeV/u-Spektrum kann nur ein SrOH-Peak beobachtet werden.
130
4.4 Das Vergleichssystem Titandioxid
4.4 Das Vergleichssystem Titandioxid
4.4.1 Spuren in Titandioxid
Um die bereits erwähnten Ergebnisse besser einzuordnen und zu schauen, ob man
Beobachtungen auf andere Systeme übertragen kann, wurde Titandioxid als Ver-
gleichsmaterial ebenfalls untersucht. Titandioxid zeigt, genau wie Strontiumtita-
nat, eine Hügelbildung [54], die durch Einstellen des Winkels zur Erzeugung von
Hügelketten genutzt werden kann [21]. Anders als bei Strontiumtitanat konnte
bei Titandioxid keine Grabenbildung vor den Hügelketten beobachtete werden.
Abbildung 4.27: Vergleich der Spuren von Stronitumtitanat (links) und Titandioxid (rechts).
In beiden Fällen wurden die Proben mit 4,8 MeV/u Xenon bestrahlt. Gezeigt werden Ras-
terkraftmikroskopbilder der entsprechenden Oberﬂächen. In beiden Fällen wurde dieselbe
Spitze verwendet (fResonanz ≈ 180 kHz) und eine ähnliche Frequenzverschiebung (∆f = −22
Hz (links) und ∆f = −23 Hz (rechts)). Das Bremsvermögen in beiden Materialien ist ähnlich
(links: ≈ 29 keV/nm, rechts: ≈ 28 keV/nm).
Abbildung 4.27 zeigt Rasterkraftmikroskopiebilder der Oberﬂächen nach der Be-
strahlung und belegt die beschriebene Beobachtung. Zum Vergleich wurden eben-
falls Modellierungen mit dem Zweitemperaturmodell in Analogie zu Abschnitt
4.2 durchgeführt. Dabei sind die Parameterdokumente für Titandioxid angepasst
worden. Sie ﬁnden sich ebenfalls im Anhang und wurden bereits im Abschnitt 4.2
angesprochen. Neben den dort erwähnten Parametern benötigt man die entspre-
chende Schmelz- und Siedetemperatur von Titandioxid. Hierbei wurden die aus
der Literatur [145] entnommenen Wert 2168 K für die Schmelz- und 3225 K für
die Siedetemperatur verwendet. Die Berechnungen legen den Schluss nahe, dass
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ein Graben, sofern dieser mit einem Sublimations-/Verdampfungsprozess assozi-
iert ist, vorhanden sein sollte. Eine Rechnung für einen Xenoneinschlag unter 1,5◦
ergibt eine maximale Grabenlänge von 187 nm und eine maximale Grabenbreite
von 5 nm. Nimmt man wie in Abschnitt 4.2.2 die Strecke vom Einschlagspunkt
bis zum linken Rand der Isotherme, so ergibt sich eine Abschätzung von 103
nm. Abbildung 4.28 zeigt die Temperatur des simulierte Gittersystems zum Zeit-
punkt 150 fs nach dem Einschlag. Dieselbe Abschätzung kann für eine 4,8-MeV/u-
Abbildung 4.28: Simulierte Gittertemperatur der Titandioxidoberﬂäche 150 fs nach dem
simulierten Xenonioneneinschlag. Die violette Isotherme entspricht der Siedetemperatur von
3225 K. Die blauen Linien im Bild sind die Begrenzungen zur Bestimmung der maximalen
Größe der Grabenlänge und -breite.
Goldbestrahlung, ebenfalls unter 1,5◦, durchgeführt werden. Hierbei kommt man
auf eine Grabenbreite von 7 nm und eine maximale Länge von 250 nm bzw. bei
Berücksichtigung der experimentellen Befunde, dass man die Gräben vor den Hü-
gelketten und damit vor dem vermeintlichen Ionenaufschlagspunkt sieht, auf eine
Abschätzung von 132 nm. Eine mit 4,8 MeV/u Gold bestrahlte Titandioxidober-
ﬂäche zeigte in einer Luftrasterkraftmikroskopiemessung keine Gräben vor dem
Ioneneinschlag, sondern in der Mitte der Ionenspur. Abbildung 4.29 zeigt die
entsprechende Rasterkraftmikroskopieaufnahme. Die Auswertung der Maße der
Gräben liefert eine Tiefe von 1,2 nm ± 0,3 nm, eine Länge von 117 nm ± 55 nm
und einer Breite von 13 nm ± 1 nm. Die Gräben ähneln jenen in Strontiumtitanat
von Abbildung 4.8 e.
132
4.4 Das Vergleichssystem Titandioxid
Abbildung 4.29: Rasterkraftmikroskopiebild einer unter 1,5◦ mit 4,8 MeV/u Au bestrahlten
Titandioxidoberﬂäche. Die Aufnahme wurde mit einer Resonanzfrequenz von 267 kHz und
einer Amplitude von 1,37 V (freie Amplitude 2 V) aufgenommen. Im Bild markiert eine
Linie den Bereich des rechts gezeigten Tiefenproﬁls. In der Mitte der Spur zeigt sich ein
Graben mit einer Tiefe von 1,2 nm ± 0,3 nm und einer Länge von 117 nm ± 55 nm und
einer Breite von 13 nm ± 1 nm.
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4.4.2 Massenspektrometrie an Titandioxid
Neben den Rasterkraftmikroskopiebildern wurden von der Titandioxidoberﬂä-
chen genau wie von Strontiumtitanat Massenspektren aufgenommen. Im Anhang
A.9 wird der komplette Spektrensatz von den atomaren Massen 0 u bis 100 u
sowie ein Spektrensatz von den atomaren Massen 75 u bis 84 u, also um den
Massenbereich von Titandioxid herum, für eine Bestrahlung mit 4,8 MeV/u Ca
dargestellt. Am kompletten Spektrensatz erkennt man, dass der Kaliumpeak im
MeV/u-Spektrum dominiert, während im keV-Spektrum vor allem der Titanpeak
(um die atomare Masse 48 u) und der Titanoxidpeak (um die atomare Masse 64
u) dominieren. In Abbildung 4.30 wird der Massenbereich von den Massen 43 u
bis 70 u genauer betrachtet, also jener mit den atomaren Massen für Titan und
Titanoxid.
Die Bestrahlung von Titandioxid mit 4,8 MeV/u Ca zeigt verglichen mit der keV-
Bestrahlung ein sehr kleines Titansignal. In der gewählten Auftragung ist das
Titansignal im keV-Spektrum rund 400-mal höher als jenes im MeV-Spektrum.
Dort ist der Titanpeak nur am Hauptisotop bei der atomaren Masse 48 u zu
erkennen, wobei durch die Verunreinigungen nicht auszuschließen ist, dass es sich
bei diesem Peak um eine Verunreinigung handelt. Man kann kein klares Isoto-
penmuster wie beim keV-Spektrum ausmachen.
Der Laser zeigt im MeV- und keV-SNMS keinen prägnanten Einﬂuss auf den
Titan- oder Titanoxidpeak. In diesem Fall war der Laser nicht verschoben. Da-
mit liegt das Neutralteilchensignal direkt auf den Peaks des Ionensignals. An
einem nicht näher untersuchten Peak um die atomare Masse 16 u herum (s. An-
hang Abbildung A.26) kann allerdings gezeigt werden, dass der Laser im MeV-
SNMS geschossen hat. Auch organische Verunreinigungen zeigen einen Einﬂuss
im MeV-SNMS. Dies wird gerade beim Vergleich der MeV/u-SIMS- und SNMS-
Signale sichtbar. Bei der atomaren Masse 64 u sieht man im MeV-SIMS einen
kleinen Peak, der umgeben ist von Massensignalen, die einer fragmentierten or-
ganischen Verunreinigung zugeordnet werden können. Erkennbar wird dies im
SNMS. Dort vervierfacht sich das Signal bei der atomaren Masse 65 u und ver-
doppelt sich das Signal bei der atomaren Masse 63 u. Der Peak bei der dem
Titanoxid zugeordneten Masse 64 u dagegen bleibt vom Laser unbeeinﬂusst. Es
gibt kein signiﬁkantes Anzeichen für ein Neutralteilchensignal. Allerdings sind
die Signalintensitäten sehr klein. Eine bessere Aussage hätte durch eine Verschie-
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Abbildung 4.30: Positiver Spektrensatz von Titandioxid, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Ca und
5 keV Argon. Gezeigt ist der Massenbereich von 43 u bis 70 u. Um die atomare Masse 48




bung der Laserpeaks getroﬀen werden können. Dies ist aber bei der vorliegenden
Messung nicht durchgeführt worden. Auf eine Analyse, wie in Tabelle 4.3 bei
Strontiumtitanant, wurde daher an dieser Stelle verzichtet. Festzuhalten ist, dass
im Ca-MeV-Spektrum kein klares Ionensignal für das Probensystem Titandioxid
vorhanden ist. Ein im Anhang gezeigter möglicher Titandioxidpeak lässt, bedingt
durch eine Masseninterferenz mit der organischen Verunreinigung, keine zuver-
lässige und eindeutige Auswertung zu.
Abbildung 4.31: Positiver Spektrensatz von Titandioxid, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au und
5 keV Argon. Gezeigt ist der Massenbereich von 60 u bis 69 u. Um die Masse 64 u ﬁnden
sich die möglichen Peaks von Titanoxid. Der violette und rote Pfeil zeigen auf um 100 ns
verschobene SNMS-Peaks.
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In Abbildung 4.31 wird ein Teil des positiven Spektrensatzes von Titandioxid,
bestrahlt mit einem MeV/u-Goldstrahl, gezeigt. Hier steht der Titanoxidpeak
im Fokus, da dieser einen signiﬁkanten Neutralteilchenpeak zeigt. Dieser ist in
der genannten Abbildung für die MeV-Bestrahlung mit einem violetten Pfeil und
für die keV-Bestrahlung mit einem roten Pfeil gekennzeichnet. Der Laser ist in
dieser Messung um 100 ns verschoben gewesen, daher sind Ionen- und Neutral-
teilchensignal getrennt voneinander. Im übrigen Teil des Spektrums kann für den





Neben den grundlegenden Untersuchungen der Spurbildung wurden im Rah-
men dieser Arbeit auch verschiedene Anwendungsmöglichkeiten von Bestrah-
lungsexperimenten untersucht. So wurden durch Ionenspuren veränderte Titan-
dioxidoberﬂächen als Trägermaterial für Stammzellen verwendet, um eine ge-
zielte Diﬀerenzierung der Zellen zu ermöglichen (s. Abschnitt 4.5.1). Im Rah-
men eines DAAD-Projektes1 wurden ioneninduzierte Veränderungen in Graphen-
Titandioxid-Nanoverbindungen untersucht. Mit Hilfe der Ionenstrahlung konn-
ten Veränderungen der optischen und elektronischen Eigenschaften des Materials
nachgewiesen werden (s. Abschnitt 4.5.2). Zudem wurden mit dem im Abschnitt
3.3.1 vorgestellten Versuchsaufbau neben den in Abschnitt 4.3 erwähnten Ergeb-
nissen auch diverse andere Systeme untersucht, wie organischen Moleküle und
Metalloberﬂächen (s. Abschnitt 4.5.3).
4.5.1 Spurbildung zur Differenzierung von Stammzellen
Ein Projekt zur Anwendung von Spuren in Isolatoroberﬂächen befasste sich mit
Zellwachstum auf Titandioxidoberﬂächen. Die entstandenen Ergebnisse wurden
in [22] veröﬀentlicht. Der Inhalt dieses Abschnitts ist aus der genannten Veröf-
fentlichung entnommen.
In dem Projekt wurden Titandioxidoberﬂächen am Teilchenbeschleuniger in Frank-
reich mit 0,7-MeV/u-Xe-Ionen unter verschiedenen ﬂachen Winkeln (0,5◦ und
3◦) — zur Variation von Kettenlängen — und mit unterschiedlichen Fluenzen
(6 · 109 Ionen/cm2 - 19 · 109 Ionen/cm2) — zur Variation von Dichten von
Hügelketten — bestrahlt. Nach dem Beschuss erfolgte an der Universität in
Duisburg die Analyse dieser Titandioxidoberﬂächen mit dem Luftrasterkraftmi-
kroskop (s. Abschnitt 3.2.1). Erkennbar waren Hügelketten mit Kettenlängen
von ≈ 850 nm (bei ≈ 0, 5◦) und ≈ 150 nm (bei ≈ 3◦). Anschließend brach-
ten Biologen der Universität in Oxford auf diese Proben sowie, als Kontroll-
experiment, auf unbestrahlte saubere Titandioxidoberﬂächen menschliche me-
senchymale Stammzellen (mesenchymal stem cells, kurz MSC) auf. Diese Zel-
len sind Bestandteil des menschlichen Knochenmarks und haben die Möglich-




len zu diﬀerenzieren [155]. Damit die Zellen wachsen, brauchen sie eine Nähr-
ﬂüssigkeit. Hierfür wurde das Serum MesenPRO RSTM verwendet, das dafür
bekannt ist, keine Diﬀerenzierungsfaktoren zu beinhalten. Es folgte die Unter-
suchung verschiedener Faktoren der Zellen. Zum einen kontrollierten die Biolo-
gen das Überleben der Zellen, die sogenannte Zellviabilität, auf den Substra-
ten. Dazu wurde ein „alamarBluer Cell Viability Assay Protocol“ durchgeführt.
Dabei wird ein Zusammenhang zwischen der Intensität des Farbstoﬀs Resazu-
rin (Synonym: Alamarblau) und der Zellkonzentration hergestellt. Abhängig von
der Konzentration lebender Zellen in der Flüssigkeit wird der Farbstoﬀ in ei-
ner Redoxreaktion umgesetzt. Über die Intensität das Fluoreszenzsignals des
Farbstoﬀs, der nichts anderes als ein Indikator für den pH-Wert ist, kann dann
ein Rückschluss auf die Anzahl lebender Zellen in der Flüssigkeit gezogen wer-
den. Dabei wurde festgestellt, dass nach zwei Tagen auf den bestrahlten Proben
mehr Zellen überlebten als auf den unbestrahlten Proben (s. Abbildung 4.32).
Abbildung 4.32: Fluoreszenzsignal der 2 Ta-
gen alten Zellproben auf unbestrahltem Ti-
tandioxid (control) und auf bestrahltem Ti-
tandioxid mit langen und kurzen Kettenlän-
gen nach dem „alamarBluer Cell Viability
Assay Protocol“ zur Bestimmung der Zell-
viabilität. Quelle: [22]
Als weiterer Faktor wurde nach 7 Ta-
gen der Gehalt von alkalischer Phos-
phatase (s. Abbildung 4.33 b), ei-
nem Enzym, das typisch für die Dif-
ferenzierung hin zu Knochenzellen ist
[156], mittels Fluoreszenz des Indi-
kators 4MU bestimmt. Nach 21 Ta-
gen wurden die Zellen eingefärbt, um
bestimmte faserbildende Proteinketten
nachzuweisen. Man unterscheidet zwi-
schen Kollagen Typ I und Typ II, wo-
bei Typ I in Knochen und Sehnen vor-
kommt und Typ II typisch für Knor-
pelzellen ist [157]. Dabei leuchtet der
Farbstoﬀ, der an das Kollagen Typ
I andockt, grün im Fluoreszenzmikro-
skop und jener, der an das Kollagen
Typ II andockt, rot. Zudem wurden be-
stimmte Genmarker mit einer RT-PCR quantiﬁziert. Hierbei vervielfältigt man
bestimmte Gensequenzen, um diese in einem weiteren Prozessschritt nachzuwei-
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sen. Die zum Nachweis von Knochenzellen typischen Marker sind OCN, OPN
und COL1a. Für den Nachweis von Knorpelzellen wurden die Marker COL2A,
SOX-9 und AGG, die als Nachweis für Kollagen Typ II dienen, verwendet. Ihre
relativen Häuﬁgkeitsverteilungen ﬁnden sich in Abbildung 4.33.
Abbildung 4.33: Werte der Analysen für verschiedene Marker: für b) alkalischer Phosphatase,
für l) COL1a, m) OPN und n) OCN sowie o) COL2A, p) SOX-9 und q) AGG. Quelle: [22]
Nach Eintrocknung der Nährﬂüssigkeit wurden die Proben zudem mittels ener-
giedispersiver Röntgenspektroskopie analysiert. Hierbei konnten auf Titandioxid-
proben mit langen Ketten Knochenknollen (bone nodules) gefunden werden, die
unter Röntgenspektroskopie erhöhte Kalzium- und Phosphor-Peaks zeigten. Der
Phosphorpeak deckt sich mit dem Ergebnis aus der Überprüfung der alkalischen
Phosphatase, während der Kalziumpeak sich mit der Diﬀerenzierung hin zu Kno-
chen deckt. Bei Proben mit kurzen Ketten ist ein Anstieg von Schwefel im Spek-
140
4.5 Anwendungsmöglichkeiten
trum erkennbar. Dieser kann auf Glykosaminoglykane hindeuten und ist ein Zei-
chen für Knorpelgewebe.
Insgesamt kann aus der Analyse der Daten festgestellt werden, dass lange Hü-
gelketten auf der Titandioxidoberﬂäche zu einer bevorzugten Diﬀerenzierung der
Stammzellen hin zur Knochenzelle führen (osteogenic differentiation), während
bei kurzen Ketten eine bevorzugte Diﬀerenzierung hin zur Knorpelzelle (chon-
drogenic differentitation) beobachtbar ist. Man hat somit einen eindeutigen Zu-
sammenhang zwischen Oberﬂächenbeschaﬀenheit und Stammzellenentwicklung.
Ein Zusammenhang zwischen Oberﬂächenbeschaﬀenheit und Diﬀerenzierung ist
bereits aus früheren Untersuchungen bekannt [158, 159]. Mit der hier vorgestell-
ten Methodik, die Oberﬂäche durch Ionenbestrahlung zu strukturieren, hat man
jedoch ein auf große Flächen anwendbares System.
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4.5.2 Gezielte Veränderung elektrischer und optischer
Eigenschaften
Die in diesem Abschnitt vorgestellten Ergebnisse und Diskussionen entstammen
der Veröﬀentlichung [160] und sind zum Teil wörtlich aus dem Englischen über-
setzt, zum Teil als gekürzter Text zusammengefasst worden.
Untersucht wurden kristalline zweidimensionale Kohlenstoﬀschichten, das soge-
nannte Graphen, welches mit Titandioxidnanopartikeln funktionalisiert wurde.
Kohlenstoﬀ liegt in der Natur als Graphit vor. Dabei sind die Kohlenstoﬀato-
me sp2-hybridisiert und spannen eine Ebene mit hexagonaler Kristallstruktur
auf. Eine Stapelung einzelner Ebenen bildet den Graphitkristall. Die Bindungs-
energie von 4,3 eV zwischen den drei Partnern ist, verglichen mit der Bindungs-
energie von 0,07 eV zwischen den einzelnen Ebenen untereinander, sehr hoch
[161]. Mit einer Lösung aus N-Methyl-2-pyrrolidone (NMP) und Ultraschall kön-
nen die einzelnen Ebenen chemisch voneinander getrennt werden und liegen als
Suspension vor. Über eine Zentrifuge werden in einem anschließenden Prozess
nicht getrennte schwerere Graphitpartikel und die leichteren schwimmenden Gra-
phenfolien voneinander getrennt. Der obere Teil der Suspension wird mit eine
Pipette entfernt. Diese Graphenlösung wird mit Titandioxidnanopartikeln wie-
der unter Ultraschall versetzt, bis eine einheitliche Graphen-Titandioxid-Lösung
entsteht. Diese wird mittels Rotationsbeschichtung (spin coating) auf Substrate
aufgebracht und eingetrocknet. Anschließend werden diese Proben mit Raman-
spektroskopie und Kelvin-Sonden-Mikroskopie (scanning Kelvin probe microsco-
py, kurz SKPM) untersucht.
Die in der Publikation vorgestellten Ergebnisse beinhalten die Daten einzelner
Proben, die mit verschiedenen schnellen schweren Ionen (100 MeV Ag, 40 MeV Ni
und 70 MeV Si) und unterschiedlichen Fluenzen (5 · 1011, 1 · 1012, 5 · 1012, 1 · 1013
und 5 · 1013 Ionen/cm2) am GANIL in Frankreich bestrahlt wurden. Nach den Be-
strahlungen erfolgte an diesen Proben die Analyse mit den genannten Messtech-
niken. Bei den Ramanmessungen konnten ﬂuenz- und energieabhängige Verände-
rungen der Schwingungsmoden des Graphens beobachtet werden (s. Abbildung
4.34).
Aus den Verhältnissen der in Graphen charakteristischen Peaks, denen Schwin-
gungsmoden des Graphen zugeordnet werden [162] und die auf Defekte in Gra-
phen hindeuten können [163], können Rückschlüsse auf Kristallitgrößen [164] und
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Abbildung 4.34: Ramanspektren der Graphen-Titandioxid-Nanoverbindung, bestrahlt mit a)
100-MeV-Ag-, b) 40-MeV-Ni- und c) 70-MeV-Si-Ionen mit Fluenzvariation. Quelle: [160]
ioneninduzierte Defektkonzentrationen [165] gezogen werden. Die Ionenbestrah-
lung führt zu einer Verkleinerung der Kristallitgröße bzw. zu einer Erhöhung der
Defektkonzentration. Das damit gekoppelte Verhältnis ID/IG der D-Mode und G-
Mode skaliert proportional mit dem Bremsvermögen der Ionen und exponentiell
mit deren Fluenz (s. Abbildung 4.35).
Abbildung 4.35: a) Exponentielle Anpassung des ID/IG-Verhältnisses über die Fluenz und
b) lineare Anpassung des ID/IG-Verhältnisses über das elektronische Bremsvermögen Se
der 100-MeV-Ag-, 40-MeV-Ni- und 70-MeV-Si-Ionen, mit denen die Graphen-Titandioxid-
Nanoverbindung bestrahlt wurde. Quelle: [160]
Neben diesen Veränderung der optischen Eigenschaften verändern sich auch die
elektrischen Eigenschaften des Materials. Dieses wird durch Messungen der Aus-
trittsarbeit bestätigt. Abbildung 4.36 zeigt einen exponentiellen Zusammenhang
zwischen der Austrittsarbeit und der eingestellten Fluenz. Die Austrittsarbeit
wurde über Kontaktpotentialdiﬀerenzen zwischen der Probenoberﬂäche und ei-
ner Goldspitze ermittelt. Zur Umrechnung in eine Austrittsarbeit wurde die Aus-
trittarbeit der Goldspitze als Bezugsgröße mit 5,1 eV angenommen. Dem kann
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die absolute Position der G-Mode gegenübergestellt werden. Diese Mode steht im
direkten Zusammenhang mit der Fermienergie im Graphen und ist sensitiv auf
ihre Veränderung, etwa durch Dotierung bzw. Ladungsträgerakkumulation im
Graphen, und verschiebt sich für kleine Fluenzen zunächst hin zu kleineren Wel-
lenzahlen und steigt dann mit steigender Fluenz wieder zu größeren Wellenzahlen
an.
Abbildung 4.36: a) Austrittsarbeit Φ gegen die Fluenz der 100-MeV-Ag-, 40-MeV-Ni-
und 70-MeV-Si-Ionenbestrahlung der Graphen-Titandioxid-Nanoverbindung. b) Position des
Raman-G-Peaks als Funktion der Fluenz. Quelle: [160]
Da der Verlauf der Austrittarbeit (s. Abbildung 4.36 a) und der G-Mode (s. Ab-
bildung 4.36 b) für hohe Fluenzen einen ähnlichen exponentiellen Verlauf mit
Sättigungsverhalten zeigt, wird als Ursache für die Veränderung im Material der
gleiche Prozess angenommen. Aus Beobachtungen der G-Mode wird dieser Pro-
zess mit einer Dotierung des Graphens gleichgesetzt. Diese Dotierung kann durch
den Einbau von Atomen der Titandioxidnanopartikel erfolgen. Bislang ist nicht
viel über das Verhalten von Defekten in Graphen-Titandioxid-Nanoverbindungen
unter Ionenbeschuss bekannt. Bei der Bestrahlung mit Silizium als Projektil ist
jedoch das elektronische Bremsvermögen unterhalb des Schwellwertes für Spur-
bildung in Titandioxid (6,2 keV/nm) [166] und Graphit (7,3 keV/nm) [167]. Die
durch die Ionenstrahlung erzeugten Defekte sollten also lediglich durch direk-
te Stöße vermittelt werden und zu Punktdefekten führen. Diese Defekte haben
einen geringeren Eﬀekt auf die optischen und elektronischen Eigenschaften. Wer-
te des elektronischen Bremsvermögens Se oberhalb dieser Schwellwerte, etwa bei
der Bestrahlung mit 100 MeV Ag (Se = 11, 7 keV/nm), führen zu deutlich groß-
ﬂächigeren Defekten. Diese können zu substratinduzierter Dotierung [12] oder
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direkten strukturellen Änderungen in Graphen [168] führen. Die Radien der Spu-
ren in Titandioxid wurden für Silber in [160] mit 4,7 nm abgeschätzt. Bei einer
solchen Größe der Spurradien kann man bei einer Fluenz von 1 · 1013 Ionen/cm2
von einer vollständigen Bedeckung mit Ionenspuren in der Graphen-Titandioxid-
Nanoverbindung ausgehen. Bei diesem Wert der Fluenz verschwindet der 2D-
Peak im Graphen vollständig (s. Abbildung 4.34 a) und die Sättigung des ID/IG-
Verhältnisses, die Verschiebung der G-Mode und der Austrittsarbeit Φ setzen ein
(s. Abbildungen 4.35 und 4.36). Dies bedeutet, dass die elektronische Anregung
bei mittleren Fluenzen (< 1013 Ionen/cm2) zu einer deutlichen Dotierung und
einer ausgeprägten Erzeugung von Defekten führt, ermittelt aus der Anwesen-
heit von elastischen Kollisionen (Existenz der D-Mode). Allerdings beginnen bei
hohen Fluenzen die Spuren im Material zu überlappen. Dies stellt einen kon-
kurrierenden Eﬀekt dar. Erreichen die Temperaturen in den Spuren Werte, bei
deren Überschreitung Phasenübergänge möglich sind, können Ausheizeﬀekte (an-
nealing effects) im Ioneneinschlagsbereich erreicht werden. Ein solcher Eﬀekt ist
in der Literatur bereits für verschiedene Materialien beschrieben worden [169–
172]. Daher wird die Beobachtung einer Sättigung der verschiedenen Messsignale
auf einen Ausheizeﬀekt zurückgeführt, der zu einem Ausheilen von Defekten führt
und somit eine weitere Verschiebung der Austrittsarbeit verhindert. Der Einﬂuss
sollte nach Abbildung 4.36 a für größere Bremsvermögen Se zu einem deutlich
größeren Wachstum der Austrittarbeit führen.
Für Anwendungen kann dieses Verhalten insofern interessant werden, als die
Graphen-Titandioxidnanoverbindungen vielversprechende Eigenschaften für die
Photokatalyse und Wasserspaltung zeigen [173].
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4.5.3 Bestimmung der Ionisierungswahrscheinlichkeit und des
Fragmentierungsverhaltens
Neben bereits vorgestellten Ergebnissen von Massenpektrometriemessungen an
Strontiumtitanat und Titandioxid wurden auch andere Systeme untersucht. Teile
dieser Ergebnisse sind als Veröﬀentlichungen erschienen und sollen hier ebenfalls
erwähnt werden. So wurden unter anderem Metalloberﬂächen hinsichtlich ihrer
Ionisierungswahrscheinlichkeit unter MeV/u-Ionenbeschuss am Beispiel von Indi-
um und Molybdän untersucht [109, 154]. Im Fokus einer weiteren Untersuchung
stand das Fragmentierungsverhalten von organischen Molekülen unter Beschuss
mit diversen Projektilen im Vergleich mit MeV/u-Ionenbeschuss [109, 174]. Die
hier vorgestellten Daten und Ergebnisse sind Auszüge und Zusammenfassungen
dieser Veröﬀentlichungen.
Die Veröﬀentlichungen zeigen das Anwendungspotential des Flugzeitmassenspek-
trometerversuchsaufbaus in Darmstadt. Analog zu der Auswertung in Abschnitt
4.3 wurde durch Vergleich von Signalintensitäten in MeV/u-SIMS und -SNMS
sowie 5-keV-Ar+-SIMS und -SNMS der erwähnten Molybdänoberﬂäche ein Wert
für die Ionisierungswahrscheinlichkeit αMeV für eine Bestrahlung mit 4,8 MeV/u
Au26+ von (4,0 ± 0,9) · 10−5 ermittelt. Der Aufbau ermöglicht zunächst nur eine
relative Abschätzung von Ionisierungswahrscheinlichkeiten αMeV/αkeV (s. Glei-
chung 4.14). Da aber ein Wert für αkeV aus anderen Messungen bekannt ist, kann
für Molybdän ein Wert tatsächlich angegeben werden. Bei den Messungen muss-
te besonders darauf geachtet werden, dass die Oberﬂäche sauber war und kein
Oxidsignal im Spektrum vorhanden war, da eine oxidierte Oberﬂäche zu einer
deutlichen Erhöhung von Zerstäubungsausbeuten führt.
Gleiches gilt für eine untersuchte Indiumoberﬂäche. Hier konnte nur ein relativer
Wert αMeV/αkeV für die Ionisierungswahrscheinlichkeit angegeben werden. Dieser
lag für eine Bestrahlung mit 4,8 MeV/u Au26+ und 5 keV Ar+ bei 1,4 ± 0,2.
Aus diesen Werten lässt sich für die untersuchten Metalloberﬂächen schließen,
dass der Ionisierungsmechanismus für keV- und MeV/u-Beschuss bei Metallen
ähnlich sein muss. In einer Reihe von Untersuchungen wurde die Erzeugung von
Sekundärionen aus Metalloberﬂächen bereits untersucht und selbst bei Bestrah-
lungen mit keV-Ionen auf einen elektronischen Anregungsprozess zurückgeführt,
obwohl in diesem Energiebereich das nukleare Bremsen dominiert [92]. So wurde
in [175] gezeigt, dass mehr als 50 % der kinetischen Energie eine 5-keV-Projektils
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zeitweilig im Elektronensubsystem des Festkörpers deponiert wird, was sich als
elektronischer Anregungsprozess manifestiert und den Ladungszustand der die
Oberﬂäche verlassenden Atome bestimmt. Für MeV-Projektile, die in erster Li-
nie das Elektronensubsystem anregen, würde man daher zunächst einmal eine
viel höhere Ionenausbeute als bei keV-Beschuss erwarten. Was man aber berück-
sichtigen muss, sind die unterschiedlichen Zeitskalen zwischen der ursprünglichen
Anregung und der Emission von Partikeln (s. auch Abschnitt 2.1.2). Dabei wird
angenommen, dass die Teilchenemission erst Pikosekunden nach der Anregung
mit dem Projektil über Elektronen-Phononen-Kopplung durch Heizen des Git-
tersubsystems erfolgt. Auf diesen Skalen sind die Elektronen- und Gittertempe-
raturen allerdings schon in weiten Teilen in einem Gleichgewicht. Dies führt zu
Werten der Elektronentemperatur, die denen unter keV-Beschuss gleichen. Daher
sind die beobachteten Werte nicht verwunderlich.
Der Beschuss von Molekülen mit 4,8-MeV/u-Au26+-Ionen wurde an den Beispiel-
molekülen Coronen und Irganox 1010 in der genannten Veröﬀentlichung [174]
präsentiert. Coronen ist eine polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoﬀverbin-
dung. Das bedeutet, dass dieses Molekül aus einem Benzolring besteht, an dessen
6 Seiten ebenfalls Benzolringe sitzen. Das Molekül besteht aus 24 Kohlenstoﬀato-
men und 12 Wasserstoﬀatomen, die insgesamt ein molekulares Atomgewicht von
300 g/mol ergeben. Mit einem Ionisationspotential von 7,2 eV kann es durch den
Laser in der Anlage ionisiert werden. Damit besteht die Möglichkeit, das Molekül
als neutrales Zerstäubungsprodukt nachzuweisen. Irganox 1010 ist ein komple-
xeres Molekül und wird als Stabilisator in Kunststoﬀen eingesetzt, um diese vor
Oxidation zu schützen. Es besteht aus 73 Kohlenstoﬀatomen, 108 Wasserstoﬀa-
tomen und 12 Sauerstoﬀatomen und hat eine molekulare Masse von 1178 g/mol.
Die vereinfachte Darstellung der Struktur dieses Moleküls kann Abbildung 4.37
entnommen werden. Der Nachteil von Irganox 1010 ist ein hohes Ionisationspo-
tential von mehr als 7,9 eV. Der Versuchsaufbau ist demnach nicht geeignet, das
Neutralteilchensignal dieses Moleküls zu erfassen.
Die Massenspektren von Coronen zeigen, dass das Signal des intakten Moleküls
das Signal der zerstäubten neutralen Teilchen (SNMS) dominiert (s. Abbilung
4.38). Bedingt durch das Ionisierungspotential kann diese Aussage für Irganox
1010 leider nicht überprüft werden. Beide Moleküle zeigen aber ein molekulares
SIMS-Signal (s. auch Abbildung 4.37). Für Coronen wurden weitere Messun-
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Abbildung 4.37: a) Positives Ionenspektrum von Irganox 1010 unter 4,8-MeV/u-Au26+-
Beschuss. Die rote Linie stellt das SIMS-Signal dar. Die schwarze Linie zeigt das durch
Laserbeschuss in das Volumen der Wolke zerstäubter Teilchen generierte SNMS-Signal. Ab
einem m/z von 300 u wird die Achse um den Faktor 10 vergrößert dargestellt. b) zeigt das
negative SIMS-Signal von Irganox 1010. Quelle: [174]
gen vorgenommen, die das Signal unter MeV/u-Beschuss mit anderen Projek-
tilen vergleicht. Hierzu wurden SIMS-Signale unter anderem mit dem Flugzeit-
massenspektrometer des NETZ an der Universität Duisburg-Essen aufgenommen
(s. Abschnitt 3.3.2). Zudem fand eine Messung mit einer C60-Quelle statt. Ver-
gleicht man die Signale der Fragmente (s. Abbildung 4.39), so zeigt sich für keV-
Projektile eine größere Fragmentierung, während bei der MeV/u-Bestrahlung und
der C60-Clusterquelle eine größere Zahl von großen Fragmenten nachweisbar ist.
Damit können für Moleküle zwei Aussagen festgehalten werden: Zum einen bleibt
beim MeV-Beschuss das molekulare Signal erhalten und zum anderen ist eine
Fragmentierung deutlich reduziert. Dies macht schnelle schwere Ionen, wie die
hier verwendeten MeV/u-Au-Projektile, zu einem möglichen Werkzeug für eine
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Abbildung 4.38: Positives Ionenspektrum von Coronen unter 4,8-MeV/u-Au26+-Beschuss.
Der obere Graph zeigt das SIMS-Signal bei voller MCP-Detektorspannung. Der untere
Graph zeigt das SNMS-Signal einmal bei voller Detektorspannung von 1950 V (rot) und
das neutrale Molekülsignal bei niedrigerer Detektorspannung, allerdings heraufskaliert auf
den Rest des Spektrums (blau). Quelle: [174]
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Abbildung 4.39: Signalintensitäten für verschiedene negativ geladene Fragment-Ionen des
Coronens mit unterschiedlichen Projektilen. Genutzt wurden Cn-, CnH- und CnH2-





Die in diesem Kapitel vorgestellten Daten dienen dazu, die Zielsetzungen dieser
Arbeit zu belegen. Diese können in zwei Bereiche unterteilt werden: die tech-
nische Zielsetzung mit der Umsetzung des Aufbaus zur Kleinwinkelbestrahlung
und dem Aufbau des Massenspektrometers und die wissenschaftliche Zielsetzung
des tieferen Verständnisses der Spurbildung durch genaue Analyse der Oberﬂä-
che zur Untersuchung der Veränderungen entlang der Ionentrajektorie und die
Analyse der emittierten Teilchen, um Unterschiede im Ionisierungsverhalten und
die Anzahl und Zusammensetzung der Teilchen zu beurteilen. Die Daten belegen
die Umsetzung der Ziele, wenngleich Einschränkungen gemacht werden müssen,
auf die in der Diskussion noch näher eingegangen wird.
Die Ergebnisse der Bestrahlungsexperimente belegen, dass mit dem neuen Auf-
bau an der GSI die Möglichkeit besteht, Proben unter ﬂachen Winkeln erfolgreich
zu bestrahlen. Die Winkelgenauigkeit wurde anhand verschiedener Methoden ab-
geschätzt. Bei der Bestrahlung von geheizten Strontiumtitanatproben wurde eine
Verringerung der Eﬃzienz zur Spurbildung beobachtet.
Neben den zur Untersuchung herangezogenen Hügelketten auf Strontiumtitanat
wurden vor den Ketten Gräben entdeckt. Diese sind über den Winkel in ihrer
Länge einstellbar, wenngleich ihre Detektion mit dem Rastersondenmikroskop
nur mit sehr guten Spitzen, die eine qualitativ hochwertige Aufnahme ermögli-
chen, gelingt. Aus dem Material, welches bei den Gräben fehlt, wurden Zerstäu-
bungsausbeuten bestimmt. Über die Variation des zur Bestrahlung verwendeten
Ions und seiner Energie konnte der Schwellwert für die Spurbildung in Stronti-
umtitanat bestätigt werden.
Die Simulationen mit dem Programm von O. Osmani zeigen eine gute Abschät-
zung der Länge der Hügelketten unter der Annahme, dass ein Schmelzprozess der
Entstehung zugrunde liegt. Ein Sublimations- bzw. Siedeprozess als Ursache für
die Grabenbildung überschätzt jedoch die experimentellen Daten der Grabenlän-
ge, wenngleich die Grabenbreite näherungsweise abgeschätzt werden kann.
Die Sekundärionenmassenspektren zeigen für Bestrahlungen mit den in Duisburg
an der TOFSIMS-Anlage vorhandenen Ionensorten sowie mit MeV/u-Gold und
5-keV-Argon 88Sr als einen dominanten Peak im Spektrum. Im MeV/u-Spektrum
können aber Titan und seine Oxide nicht nachgewiesen werden. Auch die Analy-
se zur Nachionisation von Neutralteilchen in Darmstadt konnte keinen Nachweis
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von Titan und seinen Verbindungen erbringen. Daher kann nur eine Abschätzung
der Ionisierungswahrscheinlichkeit von Strontium in der Strontiumtitanatmatrix
angegeben werden. Aus den ermittelten Werten ergibt sich, dass die Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit zwischen 5 keV Argon und 4,8 MeV/u Gold unterschiedlich ist.
Im MeV/u-Spektrum ist das Signal der Neutralteilchen gegenüber dem Ionensi-
gnal erhöht. Zu beachten ist auch, dass beim Beschuss mit 4,8 MeV/u Kalzium
kein Strontium detektiert werden konnte. Damit hat man eine mögliche Verknüp-
fung zwischen der Zerstäubung und der Grabenbildung auf der Oberﬂäche.
Das Vergleichssystem Titandioxid zeigt ebenfalls eine Spurbildung. Allerdings
konnten keine Gräben vor den Hügelketten festgestellt werden. Bei einer Gold-
bestrahlung ﬁel jedoch im mittleren Bereich der Spur ein möglicher Graben auf.
Die Simulationen sagen unter der Annahme, dass ein Sublimations- bzw. Siede-
prozess zugrunde liegt, für beide Fälle, — Kalzium- und Goldbestrahlung — eine
Grabenbildung voraus.
Die Massenspektren des Titandioxids zeigen im keV-Spektrum eindeutige Titan-
dioxidsignale, wohingegen unter MeV/u-Kalzium- und -Gold-Beschuss weder im
SIMS noch im SNMS eindeutige Signale gefunden werden können. Falls Signale
vorhanden sind, sind diese sehr klein und gehen im Rauschen und/oder durch
Signalinterferenzen unter.
Die Bestrahlung von Oberﬂächen mit schnellen schweren Ionen bietet Anwen-
dungsmöglichkeiten in verschiedenen Bereichen. So wurden Anwendungsmöglich-
keiten für den biologischen bzw. medizinischen Bereich vorgestellt. Dabei die-
nen Oberﬂächenveränderungen, in dem gezeigten Fall Hügelketten, als Schlüssel-
reiz zur gezielten Diﬀerenzierung von Stammzellen, die daraufhin entweder zu
Knochen- oder zu Knorpelzellen wuchsen.
Die Bestrahlung von Titandioxid-Graphen-Nanoverbindungen führen zu einer ge-
zielten optischen und elektronischen Veränderung der Materialeigenschaften. Dies
kann in dem vorliegeneden Beispiel zur Eﬃzienzsteigerung von photokatalyti-
schen Prozessen und der Aufspaltung von Wasser genutzt werden.
Die Verwendung des Flugzeitmassenspektrometers biete neben der Analyse der
chemischen Zusammensetzung des Materials und, speziell für den hier vorgestell-
ten Aufbau, der Möglichkeit der Analyse der Ionisierungswahrscheinlichkeit auch
die Option, unfragmentierte organische Moleküle zu untersuchen. Letzteres ist
gerade im Bereich der Chemie, der Biologie und der Medizin von Interesse.
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Nachdem in den vorherigen Abschnitten der Aufbau, die experimentellen Daten
und Ergebnisse sowie deren Auswertungen vorgestellt worden sind, werden hier
die Daten im Hinblick auf das Erreichen der gesetzten Ziele eingeordnet sowie
mögliche Erklärungen für neuen Erkenntnisse vorgestellt. Begonnen wird dabei
mit den technischen Zielen. Der zweite Abschnitt befasst sich mit der Diskussion
der wissenschaftlichen Ziele.
5.1 Technische Ziele
Die technische Zielsetzung umfasst, wie in der Einleitung bereits erwähnt, den
Aufbau einer Ultrahochvakuumanlage am Teilchenbeschleuniger in Darmstadt
mit der Realisierung von Bestrahlungsexperimenten durch schnelle schwere Io-
nen an Proben unter ﬂachen Winkeln, deren Vermessung mit einem In-situ Ras-
tersondenmikroskop und der Implementierung eines Flugzeitmassenspektrome-
ters. Im Kapitel 3 ist der Aufbau detailliert aufgeführt worden. Die technische
Umsetzung ist zunächst erfolgreich. Die Anlage ermöglicht die Bestrahlung von
Proben mit schnellen schweren Ionen in einer Ultrahochvakuumumgebung unter
ﬂachem Winkel. Diese Proben werden vor Ort mit dem Rastersondenmikroskop
analysiert. Dies belegen die Ergebnisse aus Abschnitt 4.1. Durch das gute Auﬂö-
sungsvermögen des Rastersondenmikroskops konnte eine neue Modiﬁkation, der
Graben, in Strontiumtitanat entdeckt werden (s. Abschnitt 4.1.3). Bislang wurde
jedoch nicht die atomare Auﬂösung von ioneninduzierten Strukturveränderungen
erreicht. Mit der Anlage ist dies aber prinzipiell möglich. Entsprechende Experi-
mente laufen dazu.
Die Genauigkeit der Einstellung des Winkels wurde durch Experimente detail-




Auch die Installation und Tests des Flugzeitmassenspektrometers wurden erfolg-
reich durchgeführt. Dies belegen die Daten in Abschnitt 4.3, 4.4.2 und 4.5.3.
Gezeigt werden Spektren, die mit dem Aufbau aufgenommen wurden. Zudem
sind Problematiken wie Stromschwankungen innerhalb eines UNILAC-Pulses und
mangelnde Laserleistung angesprochen worden. Diese führen zu Schwierigkeiten
in der Interpretation und Vergleichbarkeit von Daten. Weitere Ausführungen da-
zu ﬁnden sich im Abschnitt 5.1.3.
5.1.1 Rastersondenmikroskopie nach Bestrahlungen
Die vorgestellten Rasterkraftmikroskopbilder von bestrahlten Strontiumtitanat-
proben im Ergebnisteil zeigen eindeutig, dass das am GANIL bereits studierte
Verhalten der Hügelkettenbildung mit dem Aufbau an der GSI in Darmstadt re-
produziert werden kann. Sowohl Bestrahlungen am M2-Strahlplatz (s. Abbildung
4.3) als auch am M1-Strahlplatz (s. Abschnitt A.5) ermöglichen eine Kleinwin-
kelbestrahlung mit Beobachtung der entsprechenden Hügelformation. Mit den
Daten von M2 kann zudem gezeigt werden, dass ein in der Literatur bekann-
ter Wert für die Reichweite der Anregung d reproduziert werden konnte. Der
neu bestimmte Werte von 9,5 nm ± 0,4 nm liegt dabei oberhalb des damals be-
stimmten Wertes von 8 nm [17]. Eine mögliche Erklärung hierfür ist der Wert
des elektronischen Bremsvermögens Se. Während Akcöltekin et al. in [17] Pro-
jektile mit einem ungefähren Wert für Se von 20 keV/nm verwendeten, liegt der
Wert des Bremsvermögens von Gold mit 4,8 MeV/u in Strontiumtitanat etwa
doppelt so hoch bei ungefähr 40 keV/nm. Der Wert von d entspricht unter 90◦
ungefähr dem Radius der Modiﬁkation. Dieser Modiﬁkationsradius ist mit dem
Bremsvermögen verknüpft (s. [49, 176]. Allerdings entspricht der neu bestimmte
Wert ungefähr dem zu einem späteren Zeitpunkt veröﬀentlichten Wert von 9,8
nm [21] für ein Bremsvermögen zwischen 19 keV/nm und 22 keV/nm. Dies deutet
eher darauf hin, dass das Bremsvermögen keinen so deutlichen Einﬂuss auf die
Reichweite hat. Eine genauere Untersuchung des Einﬂusses des Bremsvermögens
auf die Reichweite der Anregung d sollte zukünftig weitergeführt werden. Hier




5.1.2 Einstellung des Winkels
Für das Verständnis des Zusammenhangs zwischen dem Einfallswinkel der Ionen
und der Spurbildung ist eine präzise Bestimmung des Winkels zwingend erforder-
lich. Hierzu ist die Einstellmöglichkeit des Winkels überprüft worden. Die Probe
muss in Bezug zum Ionenstrahl positioniert und die Divergenz des Ionenstrahls
berücksichtigt werden. Beide Faktoren spielen für den Fehler im Winkel ∆α eine
Rolle.
Die Positionierung des Winkels erfolgt mechanisch über Schrittmotoren. Am
M2-Zweig wird dazu ein Goniometer, das eine Winkelgenauigkeit von 0,0005◦±
0,0003◦ aufweist (s. Abschnitt 3.1.4), verwendet. Am M1-Zweig erlauben die
Schrittmotoren ebenfalls eine feine Einstellung des Winkels, doch die Detekti-
on der Position der Probe im Bezug zum Winkel ist hier ungenau. Diese erfolgt
über einen Laserspot, der eine Ausdehnung von 5 mm hat. Diese Ausdehnung
sorgt für eine Unsicherheit in der Winkelbestimmung, sodass eine absolute Ge-
nauigkeit von lediglich 0,5◦ gewährleistet ist. Eine höhere Genauigkeit kann mit
einem besser fokussierten Laser erreicht werden und ist mit geringem technischen
Aufwand zu bewerkstelligen, wurde aber für die präsentierten Ergebnisse nicht
durchgeführt.
Für die Abschätzung der Divergenz des Ionenstrahls sind drei Methoden verwen-
det worden, die Divergenz bestimmt aus der Kettenlänge ∆αDivergenz, Kettenlänge,
die Divergenz aus dem Aufbau ∆αDivergenz, Aufbau und die Bestimmung der Di-
vergenz aus den Winkeln, die Ketten miteinander einschließen ∆αDivergenz, Linien.
Die Abschätzung der Divergenz über die geometrischen Gegebenheiten ist als
sehr grob einzuschätzen. Die Blende ist mit 6 mm angegeben, wobei die Genau-
igkeit, mit der diese gefertigt wurde, nicht bekannt ist. Auch der Durchmesser
von 8 mm für den Strahldurchmesser ist nur als grober Richtwert zu sehen. Er
ist per Augenmaß abgeschätzt worden. Dennoch ist der resultierende Wert von
∆αDivergenz, Aufbau = 0,1◦ als ein oberer Richtwert zu sehen, in dessen Größen-
ordnung die anderen Werte liegen sollten.
Der Wert von ∆αDivergenz, Linien aus den Neigungswinkeln der Hügelketten zu-
einander wurde mit einem Wert von 0,6◦± 0,2◦ ermittelt. Dieser Wert liegt deut-
lich über dem oben bestimmten Wert von ∆αDivergenz, Aufbau. Ein naheliegender
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Grund dafür ist in der Auswertung zu ﬁnden. Im Programm „CorelDRAW“ haben
die Linien eine Breite von einigen Pixeln, genauso wie die Hügel der Ketten. Eine
typische Breite des Hügels liegt bei 15 nm. Dies entspricht bei einer Pixelbreite
von 2,5 nm im Rasterkraftbild 6 Pixeln. Bei einer angenommenen Genauigkeit
beim Setzen des Start- und Endpunktes von 2 Pixeln (≈ 5 nm) auf einer Länge
von ≈ 690 nm führt dies zu einem Fehler in der Winkelbestimmung von 0,4◦. Die
Genauigkeit der Auswertung ist also maßgeblich durch diesen Eﬀekt beeinﬂusst.
Eine weitere Hypothese, wie der Winkel erklärt werden kann, ist ein Prozess
thermischer Ausdehnung. Durch den Strahl wird die Probe geheizt. Da ein klei-
ner Winkel von ungefähr 2◦ eingestellt war, triﬀt ein großer Anteil der Ionen auf
den Probenquerschnitt, während nur ein Bruchteil die Oberﬂäche streift. Jedes
Ion führt Energie mit sich, die als Wärme im Kristall abgegeben wird. Da auf der
zum Strahl hin gerichteten Seite mehr Ionen auftreﬀen als auf der vom Strahl ab-
gewandten Seite, gibt es einen Temperaturgradienten. Um einen Winkel von 0,6◦
zu ermöglichen, kann man versuchen, die laterale Winkelabweichung durch eine
Längenänderung des Kristalls durch Aufheizen während der Bestrahlung abzu-
schätzen. Die Längenänderung ∆l an der dem Strahl zugewandten Seite müsste
die gesamte Kristalllänge l = 7 mm multipliziert mit dem Tangens des Winkels
sein. Das entspräche einer Längenänderung ∆l von 0,07 mm. Rechnet man aller-
dings den für eine solche Längenänderung benötigten Temperaturgradienten aus,
so müsste dieser bei einem linearen thermischen Ausdehnungskoeﬃzienten von
Strontiumtitanat von α = 11 · 10−6 K−1 [147] bei ungefähr ∆T = 900 K liegen.
Eine solche Temperatur wird aber auf keinen Fall erreicht. Man kann die Energie,
die auf die Probe triﬀt, abschätzen. Insgesamt treﬀen 1010 Teilchen pro cm2 auf
die Fläche. Nimmt man Gold mit 4,8 MeV/u an, so führt jedes Teilchen 109 eV
mit sich. Das macht eine Heizleistung pro cm2 von 1,6 J/cm2. Die Frontﬂäche
des Kristalls beträgt 0,05 cm x 0,7 cm. Damit wird dort eine Energie von 56 mJ
deponiert. Auf das Volumen des Strontiumtitanatkristalls (≈ 25 mm3, bei einer
Dichte von 5,11 g/cm) gesehen, würde dies bei der Wärmekapazität von c = 544
mJ g−1 K−1 eine Erhöhung um ungefähr 1 K bedeuten. Dabei sind Kühleﬀekte
durch die Wärmekapazität der Probenbühne völlig außer Acht gelassen worden.
Dieser Eﬀekt kann also keine Rolle spielen.
Ein weiterer möglicher Eﬀekt zur Erklärung der Existenz von deutlichen Unter-
schieden im Verlauf der Hügelketten ist die laterale Streuung (lateral straggling).
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Diese Streuung kann mit dem Programm „TRIM“[31], welches bei der Installati-
on von SRIM mit implementiert wird, berechnet werden. Die Simulation von 4,8
MeV/u-Xenonionen auf der Strecke 700 nm in Strontiumtitanat zeigt eine Vertei-
lung der y-Werte, der letzten simulierten Stöße mit Festkörperatomen. Insgesamt
wurden 100 Stöße simuliert. Sie zeigen einen Winkel von ≈ ± 0,05◦. Dieser Ef-
fekt spielt auf jeden Fall eine Rolle, kann aber nicht als Hauptursache für die
ermittelte Winkelunsicherheit ∆αDivergen, Linien herangezogen werden.
Die dritte Variante zur Bestimmung der Divergenz erfolgte über den M2-Aufbau.
Hierbei handelt es sich mehr um eine impliziete Berechnung des Winkelfehlers.
Dazu wurde zunächst eine genaue Winkelpositionierung über das Goniometer
vorausgesetzt. Dabei waren die relativen Winkelpositionen von entscheidender
Bedeutung. Der absolute Winkel war nicht bekannt. An die aus Rasterkraftmi-
kroskopbildern gewonnenen Kettenlängen L und deren Abweichungen ∆L wurde
eine Funktion angepasst. Diese umfasste einen Anteil x0 aus der Unbestimmtheit
des absoluten Winkels und einen Parameter d. Dieses d wird als Reichweite der
Anregung zur Erzeugung von Hügeln interpretiert [16, 17, 21]. Mit Gleichung
4.3 kann ebenfalls ein Fehler im Winkel abgeschätzt werden. Dieser wird als
∆αDivergenz, Kettenlänge bezeichnet. Im Anhang A.3 wurden dieser Fehler für die
einzelnen Datenpunkte angegeben. Drei Fehlerquellen werden hier berücksichtigt:
Die aus der Anpassung an die Daten resultierenden Fehler in d und in x0 und der
aus den Rasterkraftbildern stammende Fehler in L. Die Anpassung von x0 mit
einer Standardabweichung von ∆x0 = 0,009◦ liegt eine Größenordung über dem
Wert, den die Anleitung des Goniometers mit 0,0005◦± 0,0003◦ vorgibt. Dieser
Fehler geht direkt in den Fehler von ∆α ein, macht durch seinen kleinen Wert
aber einen sehr geringen Anteil am gesamten Fehler in ∆α aus. Auch hier wur-
de die Tangensfunktion zur besseren Übersicht für kleine Winkel entwickelt. Die







Hier werden Werte einer Probe als Beispiel für diese Abschätzung herangezogen.
Verwendet werden die Daten zur Probe „STO gross x=-2“. Bei einem kleinen
Winkel (bestimmt wurde hier ein Wert von 0,08◦) ist die Länge der Ketten L
= 6349 nm ± 1156 nm. Verglichen mit der Größe ∆d = 0,4 nm ist dieser Wert
um vier Größenordnungen größer. Der Anteil durch den Fehler ∆d spielt dadurch
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für kleine Winkel keine Rolle und kann, wie auch ∆x0, vernachlässigt werden.
Nur der Einﬂuss von ∆L ist entscheidend. Das Verhältnis der Kettenlänge L und
der Anpassungsparameter d haben in diesem Bereich eine Größenordnung von
1/100. Der Fehler ∆αSpurlänge wird somit vereinfacht zu einem Wert, der 1/100
des Verhältnisses aus ∆L zu L ist. Mit dieser Abschätzung bekommt man für
∆αSpurlänge einen Wert, der mit 0,1◦ die gleiche Größenordnung wie ∆αAufbau
erreicht.
Schaut man sich konkret den für 0,08◦ errechneten Wert des Winkelfehlers für
„STO gross x=-2“ an, so liegt dieser mit ∆αSpurlänge = 0,02◦ sogar noch unter
dem grob abgeschätzen Wert für die Strahldivergenz ∆αAufbau. Der Wert von
∆αSpurlänge = 0,02◦ liegt in derselben Größenordnung wie der Wert für die late-
rale Streuung von Ionen im Festkörper. Es kann hier also nicht mehr zwischen
der tatsächlichen Strahldivergenz, also einem Öﬀnungswinkel des eigentlichen Io-
nenstrahls, und einem Anteil aus der Streuung unterschieden werden.
Für kleine Winkel ist die Abweichung in der Kettenlänge mit einer Strahldiver-
genz und der lateralen Streuung erklärbar. Für größere Winkel, bei denen die
Größenordnungen von d und L sich annähern, wird der Eﬀekt der Rauigkeit der
Oberﬂäche, die direkt auf d einwirkt, immer bedeutender.
Eine Problematik der Experimente ist die nachträgliche Bestimmung des Winkels.
Diese erfolgt über die Verhältnisse der Fluenzen, gemessen in einer Faradaytas-
se (FTasse) und bestimmt aus dem Rasterkraftmikroskopiebild (FBild). Hierbei
kommen Fehler im Winkel ∆αFluenz von ungefähr 34 % ± 11 % zustande. Von
den 34 % müssen anteilig 10 % als systematischer Fehler, der sich durch die Be-
stimmung die Strommessung ergibt, angenommen werden. Der übrige Fehler hat
seinen Ursprung in der Bestimmung des statistischen Prozesses der Ionenspurver-
teilung auf der Probe. Diese Art der Winkelbestimmung und eine Verknüpfung
mit einer Strahldivergenz sind sehr ungenau, da immer der systematische Fehler
von mindestens 10 % angenommen werden muss. Dies mit der Strahldivergenz
∆αDivergenz, Aufbau zu verknüpfen, ist sehr gewagt. Nur für sehr kleine Winkel,
viel kleiner als 1◦, könnte die Abschätzung über die Fluenz Sinn ergeben. In die-
sem Fall liegt der Zahlenwert des systematische Fehlers unterhalb des Wertes für
∆αAufbau. Dies kann man in der Gleichung für die Fehlerabschätzung sehen. Für
kleine Winkel kann der Sinus entwickelt werden. So sieht man sehr schnell den
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Man erkennt, dass ein Anteil von FBild abhängt. Bei kleinen Winkeln muss man
sehr kleine Bildﬂuenzen (FBild) wählen, um eine Überlappung der Spuren zu
verhindern. Typische Fluenzen sind 3 Einschläge pro µm2. Dadurch wird dieser
Anteil des Fehlers sehr klein. Der Fehler in der Bildﬂuenz dagegen kann nicht be-
einﬂusst werden. Hier werden Eﬀekte einer tatsächlichen Strahldivergenz direkt
sichtbar. Zudem ist die Unterscheidung von einzelnen Ioneneinschlägen schwieri-
ger. Die Kettenlängen werden mitunter µm lang und sind damit in der Größen-
ordung der Bilddimensionen (typ. 10 µm x 10 µm (Luft) - 1 µm x 1 µm (UHV)).
Dadurch liegen Anfangs- und Endpunkte der Hügelketten nicht immer im selben
Bild. Dies erschwert zusätzlich das Zählen von Einschlägen.
Gerade zu Beginn des Aufbaus in Darmstadt war eine genaue Positionierung der
Probe unter dem Ionenstrahl nicht möglich. Abschätzungen wurden per Augen-
maß vorgenommen, um einen Winkel von 2◦ zu erreichen. Hier blieb die Bestim-
mung des Winkels über Fluenzen mit seinem relativ großen Fehler die einzige
Möglichkeit, um die Daten in einen Zusammenhang mit anderen Daten zu brin-
gen.
In Tabelle A.9 wurden Diﬀerenzen zwischen dem eingestellten und über die Flu-
enz bestimmten Fehler ermittelt. Diese Diﬀerenzen sind im Mittel 0,04◦± 0,67◦.
Größere Abweichungen, etwa bei den Proben „G/STO“ und „STO (3/E3)“, kön-
nen damit erklärt werden, dass diese Proben in einem sehr frühen Stadium der
Anlage auf dem Transferstab bestrahlt wurden. Zu diesem Zeitpunkt erfolgte die
Kalibrierung des Winkels nicht über die Reﬂexion des Toplasers, sondern über
eine Abschätzung per Augenmaß. Hierzu wurde die Probe auf eine 0◦-Position
gekippt, während sie mit einem Feldstecher beobachtet wurde. Anschließend wur-
de die Probe um weitere zwei Grad gedreht, wobei man sich an Einkerbungen in
2◦-Abständen am Transferstab orientieren konnte. Im Abschnitt 5.2.1 wird auf
jene Proben eingegangen, bei denen die Abweichungen nicht auf das Einstellen
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des Winkels, sondern auf einen anderen Prozess zurückgeführt werden müssen.
Diese Proben wurden vor der Bestrahlung geheizt und zeigen eine Änderung
der Eﬃzienz, mit der die Hügelbildung erfolgt. Dieser Eﬀekt steht nicht mehr
im Kontext zur technischen Zielsetzung und wird daher im Abschnitt über die
wissenschenschaftlichen Ziele im Bereich Hügelbildung näher erläutert.
5.1.3 Flugzeitmassenspektrometrie
Der Aufbau an der GSI ist dazu geeignet, Sekundärionen- und Sekundärneutral-
teilchenmassenspektren aufzunehmen. Die Vielzahl der Spektren in dieser Arbeit
und in den Veröﬀentlichungen [108, 109, 174] belegen dies. Die Kalibrierung der
Massenskala der Spektren über die Massenpeaks von Natrium und Kalium, wie sie
zu Beginn des Kapitels 4.3 beschrieben wurde, konnte bei allen positiven Spektren
angewendet werden. Für die in dieser Arbeit nicht gezeigten negativen Spektren
(diese zeigen keine Ionensignale von großem Interesse) können Sauerstoﬀ- und
Chlorpeaks zur Kalibrierung verwendet werden. Chlor hat zwei charakteristische
Isotope. Die Kalibrierung mit zwei dicht beieinander liegenden Massen als Stütz-
stellen der Eichung ist jedoch für hohe Massen bzw. lange Flugzeiten mit Vorsicht
zu handhaben. Es besteht ein quadratischer Zusammenhang zwischen Masse und
Flugzeit (s. Gleichung 3.2), den man mit lediglich zwei Stützstellen normiert. Für
den atomaren Massenbereich von 0 u bis 200 u reichte die Kalibrierung mit Na-
trium und Kalium im positiven Massenspektrum bzw. Sauerstoﬀ und Chlor im
negativen Massenspektrum aus. Ist man an exakten Massen im hohen Massen-
bereich interessiert, etwa bei der Untersuchung von langkettigen Molekülen wie
in [174], muss man sich andere Peaks als Stützstellen suchen. Hinzu kommt die
Problematik, dass die Massenauﬂösung des Spektrometers für hohe Massen nicht
mehr ausreichend ist.
Der Vergleich von Massenspektren unterschiedlicher Projektile ist nicht trivial.
Der Grund liegt darin, dass nicht jedes Mal die gleichen zeitlichen Bedingungen
(s. Gleichungen 3.4, 3.5 und 3.6) vorausgesetzt werden können. Wenn man sich
integrierte Ionisierungswahrscheinlichkeiten ansieht, bei der der Einﬂuss der Ge-
schwindigkeit nicht ersichtlich ist (für den Einﬂuss der Geschwindigkeit s. [92]),
so ist die Kenntnis des Ionenstroms IP von großer Bedeutung. Für den Vergleich
der Sekundärionensignale in Abschnitt 4.3.1 sind Werte für IP der Bestrahlun-
gen am Flugzeitmassenspektrometer in Duisburg bekannt. Der Strom der keV-
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Ionenkanonen beträgt 100 nA (DC). Allerdings ist das Stromsignal des UNILACs
nicht zuverlässig genug bestimmt worden. Es gibt einen integrierten Stromwert,
doch ist dieser durch die Pulsstruktur des UNILACs nicht aussagekräftig genug.
Die Problematik ist über den Vergleich der Sekundärionen- und Neutralteilchen-
signale veranschaulicht worden (s. Abbildung 4.22). Der Ionenpuls an der GSI
hat je nach verwendeter Quelle eine Pulslänge von 1 ms bis 5 ms. Dabei kommen
unterschiedliche Formen der Pulsstruktur zustande, bei denen etwa in den ersten
0,5 ms viele Teilchen im Puls sind, während zum Ende hin die Teilchenzahl im
Puls halbiert wird. Mit dem in Abschnitt 3.3.1 beschriebenen Messmodus an der
GSI werden Spektren an unterschiedlichen Stellen innerhalb des Pulses aufgenom-
men. Dies führt dazu, dass beispielsweise das SIMS-Signal innerhalb des SNMS-
Spektrums sich deutlich vom SIMS-Signal im eigentlichen SIMS-Spektrum unter-
scheidet. Dies erschwert eine Auswertung beträchtlich, da jedes einzelne Spektrum
um einen Gewichtungsfaktor der Pulsstruktur erweitert werden muss. Um den-
noch Aussagen zwischen einzelnen Bestrahlungen tätigen zu können, wurde in den
Abbildungen 4.17 bis 4.20 der Strontiumpeak als Bezugspunkt in jedem Spektrum
genommen. Beim Vergleich der SIMS- und SNMS-Signale können durch zeitliche
Verzögerungen des Laserschusses die Neutralteilchen- und die Sekundärionen-
peaks getrennt werden (s. Abbildung 4.23). Dadurch umgeht man ebenfalls die
Primärionenpulsproblematik. Innerhalb des gleichen Spektrums sind gleich viele
Primärionen auf der Probe eingetroﬀen.
Der Vergleich der Massenspektren, erzeugt (in Darmstadt) mit den unterschied-
lichen Primärionenquellen, der keV-Ionenquelle und dem MeV-Strahl, erfolgt in
dieser Arbeit indirekt über die Lasernachionisation (s. Gleichung 4.13). Dabei ist
die Nachionisierungseﬃzenz des Lasers die verbindende Größe beim Vergleich der
Signalintensitäten. Die Generierung von Neutralteilchen ist direkt an die Photo-
nenanzahl bzw. Laserintensität innerhalb des beleuchteten Volumens gekoppelt.
Durch die Verwendung eines Lasers zur Nachionisation kommt es zu einer weite-
ren Problematik, die mit der Laserintensität verknüpft ist. Da der Laser, bedingt
durch bauliche Gegebenheiten, umgelenkt werden musste und selbst nach Aus-
tausch des Umlenkspiegels immer noch ein deutlicher Intensitätsverlust von fast
40 % der nominell möglichen Laserleistung zu verzeichnen war, konnte nur ein
Bruchteil der Neutralteilchen innerhalb des Volumens nachionisiert werden. In
einem idealen Versuchsaufbau würde man die Laserintensität Schritt für Schritt
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erhöhen, bis eine Sättigung des Signals erreicht würde. In diesem Fall kann davon
ausgegangen werden, dass die Neutralteilchen innerhalb des ausgeleuchteten Vo-
lumens komplett ionisiert sind und man die Ionisierungswahrscheinlichkeit direkt
bestimmen kann (Grenzwert von Gleichung 4.12 für Nachionisationseﬃzienz c→
1). Das Besondere an dem Versuchsaufbau ist, dass sowohl für den keV-Beschuss
als auch für den MeV-Beschuss dasselbe Laservolumen mit derselben Nachioni-
sationseﬃzienz verwendet wird, was diese Problematik deutlich reduziert.
Die Abschätzung in Gleichung 4.13 ist nur in Grenzen gültig. Sie macht beispiels-
weise keinen Sinn, wenn die Ionisierungswahrscheinlichkeit sehr groß ist, also nahe
dem Maximalwert von 1 liegt. Dies ist z. B. für sehr elektropositive Elemente wie
Alkalimetalle unter keV-Beschuss der Fall [89]. Um sinnvolle Vergleiche vorneh-
men zu können, muss zudem gewährleistet sein, dass der Laser überhaupt dazu
in der Lage ist, eine Ionenspezies nachzuionisieren.
Insgesamt kann man sagen, dass der Flugzeitmassenspektrometeraufbau in Darm-
stadt funktioniert. Sowohl die Eichung als auch der Vergleich von Signalintensi-
täten sind möglich. Die Interpretation von Daten ist mit einigen Schwierigkeiten
verbunden, die in weiten Teilen aber gelöst werden können. Die korrekte Mes-
sung des Stroms, sowohl des keV-Ionenstroms als auch des MeV-Ionenpulses,
ist mittlerweile in Darmstadt implementiert. Zudem kann der Puls durch das
„Pulsmapping“-Messprotokoll (s. 4.22) bestimmt werden. Durch das Verschieben
des Starttriggers des Lasers kann der Stromeinﬂuss beim Vergleich von Peaks
innerhalb eines Spektrums umgangen werden. Die Eﬃzienz des zur Nachionisati-
on verwendeten Lasers ist durch Einbau eines neuen Spiegels verbessert worden.
Dennoch können bislang keine Sättigungkurven erstellt werden, da die Photonen-
dichte über der Probe nicht ausreichend ist. Die Messung des Kalziumionenstrahls
auf Strontiumtitanat wurde mit diesem neuen Umlenkspiegel vorgenommen. Da
dort jedoch keine Strontiumionenemission beobachtet werden konnte (s. Abbil-




Die wissenschaftliche Zielsetzung besteht darin, die Spurbildung durch schnelle
schwere Ionen im Allgemeinen zu untersuchen. Die Energie der schnellen schweren
Ionen wird dabei in erster Linie im elektronischen System deponiert (s. Kapitel
2 und Abschnitt 4.1). Im elektronischen Subsystem und durch die Kopplung an
das Gittersystem ﬁndet ein Transport der Energie statt, der zu den genannten
Modiﬁkationen führt. Ein Ziel ist es, diesen Transport einzuschränken. Dies kann
dadurch bewerkstelligt werden, dass man die Dimension des Probensystems redu-
ziert. Die einfachste Reduktion stellt dabei die Oberﬂäche dar, bei der eine Trans-
portrichtung der Elektronen eingeschränkt ist. Dies erfolgt in dieser Arbeit durch
die Untersuchung von Oberﬂächenstrukturen an Strontiumtitanat und Titandi-
oxid. Alternativ können andere niedrigdimensionale Systeme untersucht werden,
etwa 2D-Systeme wie Graphen oder Molybdändisulﬁd, 1D-Systeme wie Kohlen-
stoﬀnanoröhrchen oder 0D-Objekte wie Nanopartikel. Zweidimensionale Systeme
werden durch andere Experimentatoren innerhalb der Arbeitsgruppe Schleberger
untersucht [12]. Im Abschnitt 5.2.1 werden die in dieser Arbeit reproduzierten
Untersuchungen an Strontiumtitanat behandelt. Dabei wird der Wert für die
Reichweite d der Anregung, bei der noch ein Hügel auf der Oberﬂäche erzeugt
werden kann, thematisiert. Zudem werden Einﬂüsse auf die Kettenlänge und
Möglichkeiten von orientierungsabhängigen Bestrahlungen benannt, um die Re-
produzierbarkeit der Messergebnisse für zukünftige Experimente abzuschätzen.
Bei den Untersuchungen sind mehrere Entdeckungen gemacht worden. Eine da-
von ist die in Abschnitt 4.1.2 angeführte Beobachtung, dass die Eﬃzienz, mit der
Hügelketten entstehen, davon abhängt, ob die Probe im Vorfeld geheizt wurde.
Dies ist ebenfalls Inhalt der Diskussion in Abschnitt 5.2.1. Die zweite mit dem
neuen Aufbau ermöglichte Entdeckung ist eine neue Modiﬁkation, der Graben vor
der Hügelkette. Analog zu den Untersuchungen der Hügelketten erfolgten die im
Ergebnisteil berichteten Messungen zur Winkelabhängigkeiten und die Bestim-
mung einer Reichweite der Anregung dGraben.
Die Grabenbildung ist ein Anzeichen für eine Teilchenemission. Aus diesem Grund
ist das fehlende Material bestimmt und mit Literaturwerten verglichen worden.
Im Abschnitt 5.2.2 wird nun diskutiert, inwieweit dieser Vergleich sinnvoll ist. Ei-
ne naheliegende Erklärung für ein Emissionsverhalten ist ein Sublimations- oder
Verdampfungsprozess. Dieser Hypothese wurde mit den Simulationen mit dem
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Programm von Osmani in Abschnitt 4.2 nachgegangen. Im Abschnitt 5.2.3 wer-
den diese Daten eingeordnet. Um die Ergebnisse auf andere Proben zu übertra-
gen, sind zudem Simulationen für das Vergleichssystem Titandioxid durchgeführt
worden.
Um abzuklären, ob die Teilchenemission mit strukturellen Veränderungen an der
Oberﬂäche verknüpft werden kann, erfolgten die Experimente mit dem Flugzeit-
massenspektrometer. Es ist dabei aus der Literatur bekannt, dass beim Beschuss
mit Ionen Teilchen emittiert werden. Diese Sekundärteilchenemission beim Be-
schuss mit niederenergetischen Ionen unterscheidet sich von jener beim Beschuss
mit schnellen schweren Ionen (s. Kapitel 2). Die Frage, der hierbei zusätzlich
nachgegangen werden soll, ist, ob die elektronische Anregung zu einer Verände-
rung in der Ionisierungswahrscheinlichkeit führt. Der Gedankengang dahinter ist,
dass die elektronische Anregung die Bindung an der Oberﬂäche schwächen kann
und somit Teilchen leichter emittiert werden können sowie dass diese mit einer
veränderten Ionisierungswahrscheinlichkeit die Oberﬂäche verlassen. Aus diesem
Grund erfolgte die Analyse der Sekundärneutralteilchen und Sekundärionen. Es
kann gezeigt werden, dass es für Strontiumtitanat Anzeichen für eine Veränderung
in der Ionisierungswahrscheinlichkeit gibt, diese aber nicht auf das Vergleichsma-
terial Titandioxid übertragbar ist. Die entsprechenden Interpretationen zu den
Datensätzen im Zusammenhang mit der Teilchenemission ﬁndt sich im Abschnitt
5.2.4.
5.2.1 Hügelbildung in Strontiumtitanat
Im Zusammenhang mit der Hügelbildung und dem Verständnis der Anregungs-
prozesse, die zu diesen Veränderungen führen, sind zwei Punkte von Interesse,
die Reichweite d der Anregung, die noch zu einem Hügel führt, und die Fra-
gestellung, wie es zu einer Separation von Hügeln kommt. Im Zusammenhang
mit der Separation von Hügeln beziehen Akcöltekin et al. in [17] zwei wichtige
Punkte in Bezug zu ihren Simulationen in die Diskussion ihrer Ergebnisse mit
ein: zum einen die Entstehung separierter Hügel, begründet in einer Variation
von Elektronendichten entlang der Ionentrajektorie, zum anderen einen daraus
resultierenden Kristallorientierungseﬀekt. Beides hat Auswirkungen auf die ex-
perimentelle Bestimmung der Reichweite der Hügelerzeugung d.
Die Erzeugung eines Hügels muss in diesem Modell von der Menge an Mate-
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rial über ihm abhängen. Stellt man sich eine Erhöhung um eine Stufenkante
entlang der Trajektorie vor, so führt dies zu einer Verkürzung der Kettenlän-
ge. Die entstehenden „letzten Hügel“, bevor die Reichweite nicht mehr ausreicht,
müssen zusätzlich eine Gitterkonstante mehr „durchbohren“, schaﬀen dies jedoch
dann nicht mehr. Stellt man sich dagegen ein Herabsteigen der Stufe entlang der
Trajektorie vor, so sollte dies zu einer im Rasterkraftbild länger erscheinenden
Hügelkette führen. Die Halbwertsbreite des Höhenhistogramms der Strontium-
titanatprobe aus Abbildung A.11 liegt bei 0,4 nm und weist damit die gleiche
Größe wie der Fehler ∆d aus der Anpassung auf. Es entspricht zudem der Git-
terkonstante von Strontiumtitanat.
Die Variation der Elektronendichte durch die Kristallstruktur sorgt dafür, dass
sich separate Hügel bilden [17]. Bedingt durch die Oberﬂächenhöhenvariationen,
die einen Fehler von ∆d = 0,4 nm mit sich führen, und Winkelvariationen durch
Strahldivergenz (∆α = 0,02◦ - 0,6◦) und Streuung (∆α ≈ 0,05◦) ist es nicht mög-
lich, solche Einﬂüsse mit dem Rasterkraftmikroskop gezielt zu untersuchen. Die
Orientierungseﬀekte würden immer durch die obigen Fehler überdeckt werden.
Die einzige Möglichkeit, einen Einﬂuss der Elektronendichte unterscheidbar zu
messen, wäre nahe dem Schwellwert der Hügelbildung zu messen. Hierfür müsste
die Simulation so gut sein, dass man weiß, unter welchen Orientierungen gerade
noch die Erzeugung eines Hügels möglich ist. Bei anderen Orientierungen sollte
die Hügelkette nicht mehr beobachtbar sein. Dadurch würde man, abhängig von
der Orientierung der Kristallrichtungen der Probe im Bezug zum Strahl, unter-
schiedliche Fluenzen auf der Oberﬂäche zählen. Um sicherzugehen, dass die Probe
auch wirklich getroﬀen wurde, ist es sinnvoll, eine weitere Probe als Referenz mit-
zubestrahlen, die einen kleineren Schwellwert für die Erzeugung von Hügelketten
aufweist (z. B. Titandioxid).
Eine mögliche andere Erklärung für die Ausbildung von separierten Hügeln ist
eine Rayleigh-Instabilität [177].Die Rayleigh-Instabilität ist ein von Rayleigh be-
schriebenes Phänomen in einem Flüssigkeitsstrahl (jet of fluid). Der kontinuier-
liche Wasserstahl zerfällt irgendwann in kleine relativ einheitliche Tropfen. Als
Ursachen für die Instabilität werden zum einen Kapillarkräfte angeführt, die zu
einem Zusammenschnüren des Flüssigkeitszylinders führen und einen Zerfall in
einzelne kugelförmige Tropfen begünstigen. Die Entstehung kann aber erst durch
eine Beschreibung von wellenartigen Störungen des Systems verstanden werden.
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Nichols und Mullins deﬁnierten charakteristische Wellenlängen, um das Ausein-
anderbrechen eine Festkörperzylinders in einzelne Kugeln zu beschreiben [178],
deren Formen sich abhängig vom Längen-zu-Durchmesser-Verhältnis unterschei-
den können [179, 180].
Für einen Zylinder mit einem ursprünglichen Radius R0 und einer sinusartigen
Störung ∆R0 · sin(2πxλ ) mit der Wellenlänge λ > λkrit = 2πR0 wird mit der
Zeit ein spontaner Anstieg in der Amplitude der Störung erwartet. Das schnells-
te Wachstum ist bei einem Wert von λm =
√
2λkrit zu ﬁnden [181, 182]. Der
Festkörperzylinder zerfällt dann in eine Reihe von Kugeln mit einem mittleren
Abstand von λm und einem Durchmesser von D = 3, 78 ·R0 [181].
Die Erklärung für die Hügelkettenbildung ist dann nicht, dass einzelnen Kanäle
von Strontiumtitanat aus tiefen Schichten horizontal aus der Oberﬂäche hervor-
stoßen. Vielmehr bildet sich ein ﬂüssiger Zylinder an der Oberﬂäche aus, dessen
Ausdehnung beispielsweise mit dem 3DTTM-Modell simuliert werden kann (s.
für die Ausdehnung an der Oberﬂäche beispielweise die Simulation in Abbildung
4.12). Durch Oberﬂächenspannungen und eine periodische Störung, vermittelt
über die Variation der Temperatur durch die Variation des Bremsvermögens im
Festkörper [17], zerfällt die zylindrische Struktur in einzelne Hügel. Die zusätzli-
che Ausbildung von Strontiumoxidclustern, die beim Heizvorgang entstehen und
sich bevorzugt an Stufenkanten anlagern [103], erfolgt dabei bevorzugt an den
kleinen Tropfen an der Oberﬂäche, wodurch der Eindruck der Hügelbildung ver-
stärkt wird. Unter theoretischen Gesichtspunkten kann man diese Verhalten zu-
künftig durch Molekulardynamiksimulationen näher untersuchen. Ähnliche Un-
tersuchungen wurden für Sinterprozesse bereits vorgenommen [183]. Auch im Zu-
sammenhang mit Modiﬁkationen von Platinnanopartikeln unter Beschuss mit
schnellen schweren Ionen wurden Rayleighinstabilitäten zur Erklärung der Ver-
änderungen, damals in einer amorphen Siliziumoxidmatrix, herangezogen [184].
Experimentell muss der Fokus der Auswertung dann stärker auf die Abstände
zwischen den Hügeln gelegt werden.
Es ist bekannt, dass im geheizten Strontiumtitanat Sauerstoﬀstörstellen erzeugt
werden, die zu einer Erhöhung der Leitfähigkeit führen [185–187]. In den gängi-
gen Theorien wird die Leitfähigkeit der Probe als ein entscheidender Parameter
für die Bildung von Spuren im Material angesehen. Neben den Messungen an
unbehandelten Proben wurden daher Proben zunächst geheizt und anschließend
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bestrahlt. Proben, die über 750 ◦C geheizt wurden (Probe STO(7/A1) bei 810
◦C, Probe STO(7/B1) bei 780 ◦C und Probe STO(7/C1) bei 750 ◦C)1, zeigten
weiterhin die Abhängigkeit der Hügelkettenlänge vom eingestellten Winkel, al-
lerdings nahm die Wahrscheinlichkeit für die Erzeugung von Hügelketten ab (s.
Anhang A5 Tabelle A.9 und Tabelle A.10). Die genannten Proben sind unter
den gleichen Bedingungen wie die auf 550 ◦C geheizte Probe STO(7/D1) und die
auf 450 ◦C geheizte Probe STO(7/E1) bestrahlt worden. Diese zeigen das sonst
beobachtete Verhalten der Fluenz und Hügelkettenbildung (s. Anhang A.9 und
A.10). Eine versehentliche Unachtsamkeit bei der Bestimmung der Fluenz kann
ausgeschlossen werden.
Je nach Entstehungsmechanismus für die Hügel können dabei unterschiedliche
Ansätze als Erklärung herangezogen werden. Die Erhöhung der Leitfähigkeit sorgt
innerhalb des Thermal-Spike-Modells für ein schnelleres Abklingen der Tempera-
tur. Dadurch werden die für die Erzeugung der Hügel verantwortlich gemachten
Temperaturen nicht mehr erreicht, ein Schmelzprozess ﬁndet nur noch in einem
kleineren Bereich oder gar nicht mehr statt. Die Reichweite der Anregung d sollte
demnach verringert werden, was eine Ausbildung von kürzeren Hügelketten mit
sich brächte. Ein solches Verhalten wird aber nicht beobachtet.
Ginge man davon aus, dass die Leitfähigkeit sich nicht als globale Größe, sondern
nur lokal geändert hätte, würde man eine breite Längenverteilung erwarten. Auch
dies ist nicht der Fall.
Im Rahmen der Coulomb-Explosions-Modells sollte sich der Schwellwert für die
Erzeugung von Modiﬁkationen ebenfalls ändern. In dieses Modell gehen die La-
dungsträgerdichten des Materials direkt ein (s. Gleichung 2.9 bis 2.11). Die Er-
höhung der Konzentrationen von Sauerstoﬀstörstellen stellt eine Änderung der
Ladungsträgerdichte dar. In diesem Fall würde man eine Veränderung des Anre-
gungsdurchmessers erwarten und ebenfalls eine damit einhergehende Änderung
der winkelabhängigen Spurlänge. Man hat demnach eine ähnliche Argumentation
wie im Thermal-Spike-Modell. Auch dies kann die Beobachtungen nicht komplett
erklären.
Mit einer etwas anderen Herangehensweise ist das beobachtete Verhalten mögli-
cherweise erklärbar. Wie man in Abbildung 4.7 sieht, hat sich die Oberﬂäche des
1 Die Temperaturwerte wurden über ein Thermoelement am Manipulator bestimmt. Es stellte
sich zu einem späteren Zeitpunkt an anderen Probensystemen mit einem Pyrometer heraus,
dass deutlich höhere Temperaturen erreicht werden.
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Strontiumtitanatkristalls durch das Heizen verändert. Während bei unbehandel-
ten Kristallen eine relativ körnige Oberﬂäche mit ausgefransten Terrassen beob-
achtet wird (s. Abbildung 4.8), sieht man bei der auf 810 ◦C geheizten Probe1
die wellenartige Terrassenstruktur mit vergleichsweise glatten Stufen. Auf den
Terrassen sind die in den Grundlagen beschriebenen Hügel aus Strontiumoxid
zu ﬁnden, die einen Durchmesser von knapp 50 nm aufweisen, aber nicht dem
Bestrahlungsprozess zugeordnet werden und typisch für im Ultrahochvakuum ge-
heizte Strontiumtitanatkristalle sind [102–104]. In der Literatur wird ebenfalls
beschrieben, dass das Heizen von Strontiumtitanat im Ultrahochvakuum zu ei-
nem Titan- und Sauerstoﬀverlust an der Oberﬂäche führt, während die Stronti-
umkonzentration an der Oberﬂäche zunimmt.
Für die Ausbildung der strontiumdominierten Oberﬂäche durch das Heizen der
Probe werden zwei mögliche Prozesse angeführt: ein Sublimations- und/oder ein
Segregationprozess. Die Sublimation geht mit einer Dissoziation an der Ober-
ﬂäche einher. Unterschiedliche Sublimationsraten rühren von unterschiedlichen
Dissoziationsenergien her, die eine Nicht-Stöchiometrie an der Oberﬂäche bewir-
ken. Die Segregation erfolgt über elastische und elektrostatische Wechselwirkun-
gen zwischen den Festkörperatomen an der Oberﬂäche oder an Grenzschichten.
Unterschiedlich starke Wechselwirkungen verursachen unterschiedliche Bildungs-
energien für Kationen- und Anionenstörstellen. Stöchiometrieunterschiede im Se-
gregationsprozess können dann entstehen, wenn eine Gruppe von Kationen oder
Anionen bevorzugt zur Oberﬂäche wandert, wobei die Segregation nicht nur die
Stöchiometrie an der Oberﬂäche, sondern auch in tieferen Schichten beeinﬂussen
wird [188]. Dabei geben Liang et al. an, dass mittels Rutherford-Rückstreuungs-
Spektroskopie für den Temperaturbereich von 800 ◦C bis 1200 ◦C kein Segregati-
onsprozess beobachtet werden konnte und die Dissoziationsenergie von Strontium
größer sein muss als die des Titans im Strontiumtitanat. Die Segregation erfolgt
erst bei Temperaturen über 1300 ◦C [188].
Ein weiterer Punkt ist, dass theoretische Berechnungen zeigen, dass eine Stron-
tiumoxidterminierung weniger stabil auf der Oberﬂäche ist als eine Titandioxid-
terminierung [189]. Dies deckt sich mit den Beobachtungen in den Flugzeitmas-
senspektren unter MeV-Beschuss, die eine Emission von in erster Linie Stronti-
um und Strontiumoxiden zeigen, während Titan nicht zerstäubt wird. Auch die
1 Der Temperaturwert ist unterschätzt und liegt im Bereich von 1000 ◦C.
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Beobachtung von Gräben erfolgte in erster Linie bei Strontiumtitanat, also in
Anwesenheit von Strontiumoxid.
Festzuhalten ist, dass bei den geheizten Proben die Oberﬂäche dahingehend ver-
ändert wird, dass sich eine Strontiumoxidterminierung ausbildet, auf der Stronti-
umoxidinseln entstehen können. Bei Liang et al. wird dies mit einer bevorzugten
Sublimation von Titan erklärt [188], was im Widerspruch zu den in dieser Ar-
beit gemachten Beobachtungen von Flugzeitmassenspektren unter MeV-Beschuss
steht. Der MeV-Beschuss führt, so das Thermal-Spike-Modell, zu einem thermi-
schen Prozess und sollte demnach vergleichbar mit den geheizten Proben sein. Die
Beobachtung von Gräben in Strontiumtitanat im Gegensatz zur Titanoberﬂäche
spricht für ein bevorzugtes Zerstäuben von Strontiumoxid.
5.2.2 Gräben und Zerstäubung
Bedingt durch die gute Auﬂösung des Rastersondenmikroskops und die Ultra-
hochvakuumbedingungen in der Kammer in Darmstadt konnte eine neue Mo-
diﬁkation entdeckt werden. Die Rasterkraftmikroskopiebilder zeigen, dass eine
Grabenbildung vor den Hügelketten, also nahe am Eintrittbereich des Projektils,
beobachtbar ist (s. Abbildung 4.8). Diese Gräben sind unterschiedlich stark aus-
geprägt und sichtbar. Die Uranbestrahlung mit dem höchsten Bremsvermögen
S ≈ 48 keV/nm zeigte die Grabenbildung am deutlichsten. Die Gräben sind rela-
tiv stabil und können auch an Luft analysiert werden. Da das Auﬂösungsvermögen
des Rasterkraftmikroskops in Duisburg weniger gut als das des Ultrahochvakuum-
Rasterkraftmikroskops in Darmstadt ist (s. Parameter in Abschnitt 3.2), sind die
Bilder des Luftrasterkraftmikroskops von deutlich schlechterer Qualtität. Nur die
schärfsten Spitzen (SSS-NCHR, NanoWorld AG) und in wenigen Einzelfällen die
normalerweise verwendeten PPP-NCHR-Spitzen ermöglichten eine Analyse der
Gräben mit dem Luftrasterkraftmikroskop. Dabei reichten kleinste Verunreini-
gungen oder Klebstoﬀreste1 auf der Oberﬂäche aus, um die Qualtität der Spitzen
zu verändern, was einen Austausch der Spitze zur Folge hatte. Trotz dieser expe-
rimentellen Schwierigkeiten konnte eine Beschusswinkelabhängigkeit der Gräben
nachgewiesen werden (s. Abbildung 4.9).
Analog zu der Auswertung bei der Winkelabhängigkeit der Hügelbildung ist für
1 Teilweise wurden die Proben aufgeklebt. Der Kleber veränderte sich beim Ionenschuss und
war als Verunreinigung auf der Probe zu beobachten.
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die Grabenbildung ebenfalls eine Reichweite der Anregung dGraben bestimmt wor-
den. Diese beträgt für den Fall der Bestrahlung mit Blei und einem Bremsvermö-
gen von 25 keV/nm dGraben = 2,49 nm ± 0,13 nm. Dieser Wert ist als eine erste
Abschätzung zu sehen. Der Wert kann, ebenso wie die Reichweite der Anregung
zur Hügelbildung d, vom Bremsvermögen abhängen und somit für höhere Werte
des Bremsvermögens ansteigen.
Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des Grabens in Strontiumtitanat. Die blau an-
gedeutete Ionenﬂugbahn bildet die Hypotenuse eines Dreiecks mit der Grabenlänge L als
eine Kathete und der Reichweite der Anregung dGraben als zweite Kathete. In Rot ist die
Hügelbildung angedeutet.
Der Wert von dGraben ist ein Durchmesser der Anregung um die Trajektorie.
Man könnte demnach erwarten, dass dieser Wert ungefähr mit der gemessenen
Grabentiefe korreliert. Diese Reichweite dGraben ist jedoch deutlich größer als die
gemessenen Tiefen der Gräben (s. Schematische Darstellung in Abbildung 5.1).
Diese lagen für alle beobachteten Fälle in der Größe von 0,3 nm ± 0,1 nm und
betreﬀen damit nur die erste Atomlage der Strontiumtitanatoberﬂäche (Gitter-
konstante a = 0,3906 nm [96]). Lediglich bei der Uranbestrahlung aus Abbildung
4.8 d wurde eine Tiefe von 0,7 nm ± 0,3 nm gemessen, was weitere Atomlagen
mit einschließt.
Die Unterschiede zwischen dGraben und den Tiefen der Gräben können darin be-
gründet liegen, dass die tatsächliche Grabentiefe gar nicht komplett mit dem
Rasterkraftmikroskop gemessen werden kann, sondern durch die Hügelbildung
verfälscht wird. Es konnte innerhalb des Grabens eine Hügelbildung beobachtet
werden (s. Abbildung 4.8 d und deutlicher 5.2).
Die Grabenlänge kann nur so lange bestimmt werden, wie die Grabentiefe t grö-
ßer als die Hügelhöhe h ist. Je weniger ﬂach der Bestrahlungswinkel wird, desto
größer muss dieses Verhalten ins Gewicht fallen. Dies macht eine korrekte Be-
stimmung der Reichweite dGraben sehr schwierig, da die Grabenlänge für größe-
re Winkel immer stärker unterschätzt würde. Hinzu kommt, dass Eﬀekte durch
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Abbildung 5.2: Links ist ein Ausschnitt aus dem Rastersondenmikroskopiebild aus Abbildung
4.8 d. Rechts ist ein entsprechendes Linienproﬁl, in dem die Hügel im Graben als leichte
Erhebungen zu sehen sind. Es folgen bei x ≈ 80 nm und x ≈ 110 nm zwei höhere Hügel,
wobei letzterer wieder auf das Grabenniveau absinkt.
Oberﬂächenrauigkeiten, wie sie im Abschnitt 5.2.1 bereits diskutiert wurden, bei
kleinen Werten für die Reichweite d stärker ins Gewicht fallen. Auch hierdurch
würde die Grabenlänge L deutlich stärker beeinﬂusst werden.
Die Beobachtung der Hügelbildung innerhalb des Grabens lässt den Schluss zu,
dass die Hügelbildung zeitlich nach der Grabenbildung erfolgt. Über die genauen
zeitlichen Abläufe kann derzeitig aber nur spekuliert werden.
Ein wichtiger Punkt ist zudem, dass zwischen Hügeln ebenfalls eine Grabenbil-
dung beobachtet werden kann (s. Abbildung 4.8 e und in Ansätzen auch in 5.2).
Dieses Verhalten belegt wiederum, dass die Grabenlänge zum Teil massiv unter-
schätzt wird, da sie durch die Hügelbildung überblendet wird. Bei dem genannten
Bild 4.8 e muss dazu gesagt werden, dass zu Beginn der Hügelketten keine Grä-
ben detektiert worden sind. Allerdings erscheinen die Hügel im ersten Drittel des
Bereichs nahe dem Einschlagpunkt an der Oberﬂäche sehr viel kleiner.
Ein mögliches Szenario für die ablaufenden Prozesse sieht folgendermaßen aus.
Das einﬂiegende Projektil dringt in den Festkörper ein und deponiert dort die
Energie mit den entsprechenden Modellen aus Abschnitt 2.1.3, wobei hier nicht
genau gesagt werden kann, welches der Modelle besser passt. Unabhängig von
dem angewendeten Modell gibt es zwei Prozesse, einen, der mit Teilchenemission
verknüpft ist und für die Grabenbildung verantwortlich ist, und einen Prozess,
der zu einem Schmelzen bzw. zu einer lokalen Materialausdehnung führt und für
die Hügelbildung verantwortlich ist. Die Grabenbildung scheint zeitlich vor der
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Hügelbildung abzulaufen, wofür die Hügel im Graben ein Indiz sind. Innerhalb
dieser Vorstellung erscheint es möglich, dass der Graben durch den Schmelz-
prozess bzw. die lokale Materialausdehnung überdeckt wird, was zum einen die
Löcher zwischen den Hügelketten erklären kann und zum anderen das Fehlen des
Grabens in Abbildung 4.8 e erklärt.
In der Auswertung ist aus dem fehlenden Material des Grabens eine Zerstäu-
bungsausbeute Y bestimmt worden. Diese sollte, bedingt durch das Unterschät-
zen von Grabenausdehnungen, kleiner oder gleich der tatsächlichen Ausbeute
sein. In Abbildung 4.10 ist dies dargestellt. Aus den Ausdehnungen der Gräben
sind Volumen bestimmt worden. Um diese untereinander und mit Literaturwer-
ten zu vergleichen, ist es notwendig, die Winkelabhängigkeit herauszurechnen.
Dazu ist der über Fluenzvergleiche (s. Gleichung 4.4 und Diskussion 5.1.2) be-
stimmte Winkel verwendet worden. Die Volumen sind mit der Teilchenzahldichte
und einem Gewichtungsfaktor multipliziert worden. Der Gewichtungsfaktor be-
rücksichtigt das prozentuale Auftreten der Gräben vor den Hügelketten. Hier
geht eine Interpretation der Daten ein. Geht man davon aus, dass nur die Grä-
ben zur Zerstäubungsausbeute beiträgen, macht das Einrechnen dieses Gewich-
tungsfaktors Sinn. Dabei impliziert man, dass nur Gräben existieren, die man im
Rasterkraftmikroskopbild sieht. Der andere Ansatz, ohne diesen Gewichtungsfak-
tor, geht davon aus, dass man beispielsweise mit der Spitze nicht jeden Graben
abbildet und dennoch vor jeder Hügelkette ein Graben existiert. Beide Ansätze
haben ihre Berechtigung, da viele Rasterkraftmikroskopiebilder mit dem Luftras-
terkraftmikroskop aufgenommen wurden und daher die Qualität der verwendeten
Spitze nicht eine hundertprozentige Aufnahme eines jeden Grabens gewährleistet.
Auf der anderen Seite kann man selbst bei hoher Bildqualität, etwa bei Aufnah-
men mit dem Ultrahochvakuum-Rasterkraftmikroskop, nicht vor jeder Hügelkette
einen Graben ausmachen. Gerade diese letzte Tatsache bewegte mich dazu, die
aus den Gräben berechneten Ausbeuten mit der prozentualen Häuﬁgkeit der Be-
obachtung von Gräben vor den Hügelketten zu gewichten. Die Tabelle mit den
hier verwendeten Daten ist dem Anhang zu entnehmen. Abbildung 4.10 zeigt die
mittlere gewichtete Ausbeute Y in Abhängigkeit vom Bremsvermögen des Mate-
rials.
Folgende Aussagen können festgehalten werden: Die bestimmten Ausbeuten sind
mit einem großen Fehlerbalken versehen. Jeder Wert der Grabenausdehnung lie-
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fert einen gewissen Prozentsatz an Messunsicherheit, der auf statistische Schwan-
kungen des eigentlichen Mechanismus hinter der Grabenerzeugung sowie auf
Messfehler (Winkel aus Fluenzbestimmung, die Rasterkraftspitze hat eine ge-
wisse Ausdehung, die zu einer Faltung der Spitzen- und Oberﬂächentopographie
führt, Längenänderungen durch Oberﬂächenrauigkeiten) zurückzuführen ist. Die
Größenordnung der Zerstäubungsausbeute ist jedoch für die Bestrahlung mit
Blei und Xenon nahe den Werten von Matsunami [107]. Die Goldbestrahlun-
gen lieferten deutlich kleinere Werte für die Zerstäubungsausbeuten. Hier gibt
es zwei Einﬂüsse. Zum einen wurden nur sehr wenige Gräben detektiert, was
zu einem kleinen Gewichtungsfaktor führt. Zum anderen wurden die mit Gold
bestrahlten Proben alle mit dem Luftrasterkraftmikroskop vermessen, was ei-
ne Auswertung durch die niedrigere Qualität der Bilder schwieriger gestalte-
te. Der Goldwert ist somit als Ausreißer zu betrachten und wird daher in der
Abbildung mit einer Klammer versehen. Die Auswertung der Uranbestrahlung
gestaltete sich einfacher. Hier waren in 98 % der Fälle Gräben vor den Hü-
gelketten auszumachen. Bei einigen Ketten konnte man die Gräben nicht se-
hen, weil es sich um eine Aneinanderreihung von zwei Hügelketten handelte.
Abbildung 5.3: Die Gräben bei der
Uranbestrahlung weisen eine annä-
hernd pyramidenförmig Struktur auf.
Die entsprechenden Größen des Gra-
bens sind im abgebildeten Schema
eingezeichnet.
Der Wert der Zerstäubungsausbeute wurde
aber mit einem Formfaktor von 1/6 gewich-
tet, weil die hier beobachteten Gräben eine
pyramidenförmige Struktur hatten. Hierbei
unterschätzt der experimentelle Wert den
von Matsunami bestimmten Verlauf für das
Verhalten der Zerstäubungsausbeute in Ab-
hängigkeit von dem elektronischen Brems-
vermögen um den Faktor ≈ 6. Das bedeu-
tet, der Formfaktor und der Unterschied sind
nahezu exakt gleich. Dies ist jedoch ein Zu-
fall. Eine durch die Hügelbildung innerhalb
des Grabens erfolgende Unterschätzung des
Grabenvolumens ist wahrscheinlicher. Ein
eventuelles Spitzenartefakt, die Rasterson-
denmikroskopspitzen sind pyramidenförmig,
ist ebenfalls eine mögliche Erklärung für die Beobachtung. Was dagegen spricht,
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ist, dass diese pyramidenförmige Struktur nur bei den Gräben auftaucht. In Ab-
bildung 5.2 etwa sieht man einen kleinen Hügel im oberen linken Sektor des
Bildes, vor dem kein Graben zu sehen ist. Dabei handelt es sich um eine Ver-
unreinigung auf der Probe, die nicht auf den Ioneneinschlag zurückzuführen ist.
Die Gräben an sich unterscheiden sich in ihrer Größe und Ausprägung. Auch dies
spricht gegen eine Spitzenartefakt (s. Abbildung 5.4).
Abbildung 5.4: Ausschnitt aus dem Rastersondenmikroskopiebild von Abbildung 4.8 d für
die Bestrahlung von Strontiumtitanat mit 4,8 MeV/u 238U29+. Die Grabenform an sich
ist als dunkel erscheinendes Dreieck erkennbar, das zu Beginn ﬂacher (heller) erscheint als
zum Ende hin. Zwischen den einzelnen Gräben gibt es jedoch Unterschiede, die gegen ein
Spitzenartefakt als Ursache für die Form sprechen.
Die Größenordungen der vorgestellten Ausbeuten stimmen zumindest mit Lite-
raturwerten überein, wenngleich die Messung, sofern die Interpolation der An-
passungsfunktion angebracht ist, eine tatsächliche Ausbeute eher unterschätzt.
Insgesamt hat man mit der hier präsentierten Methode einen direkt beobacht-
baren Zusammenhang von fehlendem Material und Zerstäubung unter MeV-
Ionenbeschuss. Die üblichen Messungen der Zerstäubungsausbeute werden für ge-
wöhnlich mit sogenannten „catcherfoils“, also Auﬀangfolien, gemacht. Dabei wird
das zerstäubte Material aufgefangen und anschließend analysiert. Der Nachteil bei
dieser Messmethodik ist, dass nicht alle emittierten Teilchen die Auﬀangfolien er-
reichen und dort auch haften bleiben. Man denke beispielsweise an die mögliche
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Emission von Sauerstoﬀ in Strontiumtitanat. Eine solche Messreihe für die Zer-
stäubungsausbeute von Strontiumtitanat unter Zuhilfenahme von Auﬀangfolien
unter MeV-Beschuss stellen die Daten von Matsunami dar [106, 107]. Diese Da-
ten werden mit einer Genauigkeit von 30 % angegeben. Allerdings ist die hier
vorgestellte Methode mit dem Rasterkraftmikroskop natürlich eine Messung, die
einzelne Ioneneinschläge beobachtet. Die Mittelung erfolgt hier, je nach Anzahl
der Bilder und Einschläge pro µm2, über 20 bis 200 Einschläge. Matsunamis Mes-
sungen sind Mittelungen über ≈ 0,5 · 1014 Teilchen.
Insgesamt hat man mit der Untersuchung der Gräben eine Möglichkeit, direkt
aus Strukturdefekten an der Oberﬂäche eine Verbindung zu emittierten Teilchen
zu ziehen.
Die sich anschließende Fragestellung ist, ob dieses Verhalten auf andere Systeme
übertragbar ist. Dazu wurde das dem Strontiumtitanat sehr ähnliche Titandioxid
untersucht. Dieses zeigt ein abweichende Verhalten in Bezug auf die Graben-
bildung. Strontiumtitanat und Titandioxid sind beides Isolatoren mit ähnlichen
Bandlücken. Beide weisen die für Isolatoren typische Hügelbildung auf (s. Abbil-
dung 4.4.1). Dennoch wurden vor den Hügelketten im Titandioxid bei gleicher
Rasterkraftspitze und ähnlichem Bremsvermögen keine Grabenbildung vor den
Hügelketten festgestellt, obwohl dies von den Verdampfungstemperaturen her
hätte erwartet werden können (s. Simulationen). Erst bei einer Goldbestrahlung
konnte im Bereich zwischen den Ketten ein Anzeichen für eine Grabenbildung ge-
funden werden. Diese Verhalten ist daher näher untersucht worden. Einmal sind
Simulationen mit dem Code von Osmani durchgeführt worden. Experimentell
wurden die beim Ionenbeschuss emittierten Teilchen über das Flugzeitmassen-
spektrometer direkt bestimmt.
Die erste Idee zur Erklärung der Grabenbildung ist ein durch Sublimation oder
Sieden getriebener Prozess. Die Ausmaße der Gräben sollten dann mit den Dimen-
sionen des Überschreitens der Sublimations- oder Siedetemperaturen des simu-
lierten Kristalls korrelieren. Im Flugzeitmassenspektrum sollte (und wird auch)
ein höherer Anteil an Neutralteilchen detektierbar sein, da bei der Sublimation
bzw. dem Verdampfen ein erhöhter Anteil von neutralen Teilchen die Oberﬂä-
che verlässt. Da diese Phasenübergänge zeitlich erst nach dem Eintreten eines
thermischen Gleichgewichts (s. Abbildung 2.2) ablaufen können (∆t ≈ 10 ps),
sollte die Ionisierungswahrscheinlichkeit sich kaum von der einer geheizten Probe
5 Diskussion
unterscheiden.
Betrachtet man die Grabenbildung innerhalb der für die Hügelbildung bereits dis-
kutierten Möglichkeit einer Rayleigh-Instabilität, so kann der Graben dadurch
erklärt werden, dass ein ellipsoider Bereich an der Oberﬂäche geschmolzen ist.
Nahe dem Einschlagpunkt ist die Beweglichkeit des Materials durch die höhere
Temperatur deutlich größer (s. Simulation Abbildung 4.12). Das ﬂüssige Material
will seine Oberﬂächenspannung minimieren und zieht sich zusammen, wobei das
Material an der dem Einschlagspunkt näheren Seite beweglicher ist und dadurch
weiter zur Mitte der Spur gezogen werden kann. Hinzu kommt, dass der Hügel
vermutlich aus Strontiumoxid besteht und man an der Oberﬂäche eine erhöhte
Strontiumkonzentration hat. Bei hohen Temperaturen bildet sich dann eine Phase
aus Strontiumoxid und β Sr2TiO4 aus (s. Phasendiagramm in [98]). Das angenom-
mene ﬂüssige Strontiumoxid und das β Sr2TiO4 können zudem eine Grenzﬂäche
bilden, die die Bewegung noch beeinﬂussen kann. Dies deckt sich damit, dass die
Gräben nur eine Atomlage tief sind (abgesehen von den Gräben bei der Uranbe-
strahlung, hier hat man aber auch eine höheres Bremsvermögen). Da Titandioxid
nur zwischen den Hügeln mögliche Gräben zeigt (s. Abbildung 4.29) und nicht vor
den Hügelketten wie bei Strontiumtitanat (s. Abbildung 4.27), kann ein Tempera-
turgradient als einzige treibende Kraft zur Erzeugung des Grabens ausgeschlossen
werden. Wäre dies der Fall, müsste bei Titandioxid ebenfalls die Grabenbildung
vor den Hügelketten stärker ausgeprägt sein. Ein Grenzﬂächeneﬀekt erscheint da-
her förderlich für die Grabenentwicklung. Eine solche Grenzﬂäche kann zudem
als Barriere für elektronische Transportphänomene dienen. Dadurch kann der
Abkühlprozess zwischen einer ﬂüssigen Strontiumoxidphase und einer β Sr2TiO4
zudem gehemmt werden und beispielsweise Sublimationsprozesse begünstigen.
Ein selektiver Sublimationsprozess wird etwa für die Entstehung von Gräben in
Siliziumcarbit [190] und Galliumnitrid [191] angenommen. Bei Galliumnitrid exis-
tiert keine ﬂüssige Phase [192]. Galliumnitrit zerfällt bei Temperaturen über 1050
◦C zu Gallium und Stickstoﬀ, wobei der Stickstoﬀ im Ultrahochvakuum direkt
abgepumpt wird. Zurück bleiben sollte demnach nur das Gallium.
Die Frage bleibt, warum sich mal Gräben, mal Hügel und manchmal beides aus-
bilden. Für die Bildung von Hügeln, sei es im Bild der Rayleigh-Instabilität oder
durch Variationen der Elektronendichte, muss immer eine ﬂüssige Phase vorhan-
den sein. Im Modell der Rayleigh-Instabilität spielt dann die Kapillarkraft und
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eine Störung des ﬂüssigen Systems eine Rolle. Im Bild von Akcöltekin et al. [17]
ist die Variation des Bremsvermögens entscheidend. Wenn keine ﬂüssige Phase
vorhanden ist, setzt höchstens eine Sublimation ein und Gräben entstehen. Sollte
dies der Fall sein, müsste es einen Schwellwert geben, ab dem dieser Phasenüber-
gang möglich ist. Der Phasenübergang von fest zu ﬂüssig steht dabei bei den
meisten Materialien vor dem Übergang in die Gasphase, wobei hierbei natürlich
immer das genaue Phasendiagramm im Einzelfall betrachtet werden muss. Im
Bild der Variation des Bremsvermögens kann die Grabenbildung nur durch die
Sublimation erklärt werden, während das Modell der Rayleigh-Instabilität dies
nicht voraussetzt. Dies ist zum Beispiel dahingehend interessant, dass es bei Ti-
tandioxid wohl eine Hügelbildung und ein Grabenbildung zwischen den Hügeln
gibt, aber es kein signiﬁkantes Titansignal unter MeV-Beschuss im Sekundär-
neutralteilchenmassenspektrum und dem Sekundärionenmassenspektrum gibt (s.
Abbildungen 4.30 und 4.31).
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5.2.3 Simulationen mit dem Zweitemperaturen-Modell
In Kapitel 4.2 sind die Ergebnisse mehrerer Simulationsrechnungen vorgestellt
worden. Diese sind auch schon bei in die Diskussion für die Hügel- und Graben-
bildung eingeﬂossen. Nun soll hier diskutiert werden, wie zuverlässig die Simula-
tionen sind und welche Schwierigkeiten auftreten können.
Direkt zu Beginn von Kapitel 4.2 wurden die Simulationsparameter vorgestellt.
Die Vielzahl der für die Simulation verwendeten Parameter macht es schwer, den
Einﬂuss einzelner Fehler in der Wahl der Parameter richtig einzuschätzen. Die
Parameter wurden nach Vorgaben von Osmanis Ausarbeitung und mit in der
Literatur abgeschätzten Größen sinnvoll gewählt. Zwei Temperaturreservoirs für
das Elektronen- und Gittersubsystem wurden eingebunden. Dies soll die experi-
mentellen Gegebenheiten widerspiegeln, dass die Probe durch die Umgebung auf
Raumtemperatur gekühlt werden kann.
Eine Schwierigkeit im Umgang mit den Simulationsdaten zeigt sich in der Aus-
wertung der Daten. Im Zweitemperaturenmodell werden gewisse Annahmen ge-
macht, die experimentell nur sehr schwierig haltbar sind. So geht man etwa direkt
im ersten Zeitschritt (0,5 fs) davon aus, dass die Elektronenverteilung mit einer
Temperatur beschrieben werden kann und dass diese dann sofort an das Gitter-
system koppelt. Das macht es schwierig, die Temperaturskala und die Zeitskala zu
Beginn der Simulation richtig miteinander zu verknüpfen. Ein solches Verhalten
beschrieb Osmani bereits in seiner Dissertation [87]. Dabei wurde unter anderem
gezeigt, dass für den Bereich hoher elektronischer Anregung, ungefähr 1 nm vom
Zentrum der Primärionentrajektorie, für ungefähr 100 fs keine Temperaturwerte
deﬁniert werden können.
Damit eng verbunden ist die Frage nach dem Zeitpunkt, an dem man die mög-
liche Abschätzung der Spurenausdehnung, egal ob Graben oder Hügelbildung,
abliest. Zudem ist es schwierig, woran man die räumliche Ausdehnung festmacht.
Im Ergebnisteil wurde dies dadurch kenntlich gemacht, dass eine minimale und
eine maximale Abschätzung angegeben wurden, bei denen nur die Wahl der Aus-
dehnung in eine der x-Richtungen als Bezugspunkt geändert wurde. Nutzt man
dies, um die experimentellen Daten der Hügelbildung mit den Simulationsdaten
zu vergleichen, führt dies zu einer zunächst guten Übereinstimmung (s. Abbil-
dung 4.14), ähnlich wie in [12].
Beim Prozess der Grabenbildung jedoch werden alle Werte unterschätzt. Dies
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kann mit dem im Abschnitt 5.2.2 bereits diskutierten Verhalten erklärt werden,
dass die Grabenbildung zeitlich vor der Hügelbildung liegt und Gräben deshalb
von Hügeln aufgefüllt werden. In der Simulation für 4,8 MeV/u Gold unter 3◦ aus
Abschnitt 4.2 wird dies ebenfalls klar. Die Dauer des Verbleibs der Temperatur
des Gittersystems oberhalb der Schmelztemperatur ist mit ∆t ≈ 5 ps deutlich
länger als der Verbleib oberhalb der Siedetemperatur mit ∆t ≈ 2 ps.
Die Grabenbreiten der Simulationen und die experimentell bestimmten Graben-
breiten stimmen in Tabelle 4.2 im Rahmen der Messgenauigkeit gut überein. Die
Breite wird durch Hügel aus tieferen Schichten nicht so stark beeinﬂusst. Hier
gilt analog zu der Länge, dass die Grabenbreite b nur so lange bestimmt werden
kann, wie die Hügelbreite b kleiner ist. Die typischen Breiten der Gräben liegen
in derselben Größenordung wie die Hügelbreiten im Bereich von 10 nm. Bei den
Tiefen der Gräben (≈ 0,3 nm) und Hügelhöhen (bis 8 nm) ist dies nicht der Fall.
Die Simulation von Titandioxid sagt ebenfalls eine Grabenbildung voraus. Die
Frage ist nur, warum man diese im Rasterkraftmikroskop nicht sieht und wenn,
dann erst nach einigen Nanometern, also nicht vor den Hügeln.
Eine mögliche Erklärung für das Verhalten ist das Folgende: Es gibt neben dem
Phasenübergang in die Gasphase einen zweiten Prozess, der diesen Vorgang erst
anstößt. So braucht man für den Phasenübergang immer einen Nukleationskeim.
Wenn beispielsweise ein zusätzlicher Prozess abläuft, der mit einer Emission von
Teilchen einhergeht, sollte dies als Nukleationskeim für einen Phasenübergang in
die Gasphase ausreichen. Beim Titandioxid ist dieser Prozess unterbunden oder
weniger stark ausgeprägt, weshalb er erst zeitlich später ausgelöst wird.
Eine andere Möglichkeit ist, dass beide Systeme sich annähernd gleich verhalten
und der Unterschied in den verschiedenen Temperaturen der Phasenübergänge zu
ﬁnden ist. Die Temperatur für das Sieden von Titandioxid liegt bei 3225 K, die von
Strontiumtitanat existiert nicht, weshalb die Siedetemperatur von Strontiumoxid
mit 3500 K verwendet wurde. Da jedoch die Siedetemperatur von Strontiumoxid
deutlich höher ist, sollte dies nicht der ausschlaggebende Punkt sein.
Im Rahmen der in den vorherigen Abschnitten bereits angeführten Rayleigh-
Instabilität wären Siedetemperaturen von untergeordneter Bedeutung. Hier kann
die Grabenbildung und die Länge des Grabens auf den Mechanismus des Zusam-
menziehens, getrieben durch die Oberﬂächenspannung, zurückgeführt werden.
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Um die Simulationsdaten noch einmal deutlich mit experimentellen Befunden zu
verknüpfen, kann aus den Breiten und Längen der simulierten Siedetemperatur-
konturen ebenfalls analog zu Gleichung 4.7 eine Ausbeute bestimmt und mit den
Daten in Abbildung 4.10 verglichen werden. Als Grabentiefe wird dabei einfach
eine Atomlage, also 0,4 nm, angenommen, was sich mit den experimentellen Be-
funden gut deckt. Als Wert für die Länge wird dabei die maximale Abschätzung
aus Tabelle 4.1 verwendet. Für die Xenon-, Gold- und Uransimulation stimmen
Abbildung 5.5: Aus den Gräben berechnete Zerstäubungsausbeute Y aus Abbildung 4.10
zusammen mit den berechneten Ausbeuten aus den Dimensionen der simulierten Siedetem-
peraturkonturen.
die errechneten Ausbeuten relativ gut mit dem Trend von Matsunami überein.
Dies unterstützt die Aussage, dass die Gräben durch Hügelbildung überdeckt
werden und somit ihre Länge stark unterschätzt wird. Keine Übereinstimmung
gibt es jedoch mit der Simulation für die Bleibestrahlung. Die Ausbeute aus den
Simulationen ist um den Faktor 10 zu groß. Hier müssen die wichtigen Größen
angeführt werden, die als Ursache für diesen Faktor infrage kommen. Dazu zäh-
len die Werte des nuklearen (Sn) und elektronischen Bremsvermögen (Se). Zudem
werden die maximalen Reichweiten r angeregter Elektronen angegeben, die aus
dem Term der Anregung in [137] stammen. Dort wird die Reichweite r über ein
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Potenzgesetz mit dem maximal möglichen Energietransfer auf das Elektron durch
den folgenden Ausdruck beschrieben:
r = 6 · 10−6g/cm2 ·
(




mit der Elektronenmasse me, der Lichtgeschwindigkeit c, dem Verhältnis β = v/c
von Projektilgeschwindigkeit v und Lichtgeschwingkeit c und der Materialdichte
ρ = 5, 1 g/cm3 für Strontiumtitanat. Auch soll das Verhältnis β = v/c, also
die Geschwindigkeit, und die gesamte kinetische Energie der Projektile angeführt
werden.
Projektil kinetische β Sn Se r
Energie [MeV] [keV/nm] [keV/nm] [nm]
Blei 116 3,5 % 0,4 25 16
Xenon 653 10 % 0,04 29 556
Gold 946 10 % 0,07 39 556
Uran 1142 10 % 0,1 48 556
Tabelle 5.1: Tabelle mit diversen Angaben zu den blauen Simulationsdatenpunkten aus Ab-
bildung 5.5.
Die Daten zeigen, dass sich die Projektilgeschwindigkeit in der Simulation für
eine Bleibestrahlung am Beschleuniger in Frankreich (GANIL) deutlich von den
Geschwindigkeiten der übrigen Projektile (von der GSI) unterscheidet. Dies sorgt
in den Simulationsrechnungen für einen deutlichen Unterschied in der Größe der
maximalen räumlichen Ausdehnung r des Anregungsterms. Die Summe der in
die Simulation eingebrachten Energie pro zurückgelegter Wegstrecke des Projek-
tils wird auf den Wert des Bremsvermögens aus SRIM-Simulationen normiert.
Eine größere räumliche Ausdehnung der Anregung hat damit lokal eine geringere
Energiedichte im Elektronensubsystem zur Folge. Für den Fall des Bleiprojektils
bleibt das Elektronensubsystem in einem räumlich kleinen Bereich deutlich hei-
ßer und es dauert länger, bis die Energie in Form von Wärme abtransportiert ist.
Dies wird im zeitlichen Verhalten in den Simulationen deutlich. Während bei der
Simulation der 1◦-Goldbestrahlung nach 1900 ps die Siedetemperatur von 3500 K
unterschritten wird, ist dies im Falle der 1◦-Bleiprojektilsimulation erst nach 3500
ps der Fall. Die Problematik in der Simulation besteht demnach in der Dichte




Im Kapitel 4.3 und im Abschnitt 4.4.2 sind die Ergebnisse der Massenspektro-
metrie an Strontiumtitanat und Titandioxid präsentiert worden. Je nach Anwen-
dungsbereich ist man bei den Massenspektren an unterschiedlichen Messgrößen
interessiert (s. Gleichung 3.4). In dieser Arbeit ist das Ziel verfolgt worden, die
Zerstäubungsausbeute YMat beziehungsweise die aus den Signalintensitäten des
Flugzeitmassenspektrometers ableitbare Ionisierungswahrscheinlichkeit (s. Glei-
chung 4.12) zu ermitteln sowie die Zusammensetzung der emittierten Teilchen zu
bestimmen, um Rückschlüsse auf den Emissionsprozess zu ziehen. Bei anderen
Experimenten, etwa bei Untersuchungen biologischer oder anderer organischer
Proben, steht die Bestimmung der Konzentration θMat eines Stoﬀes im Fokus
der Untersuchung. Beim Strontiumtitanat und Titandioxid können allerdings die
Konzentrationen der einzelnen Komponenten als annähernd homogen innerhalb
der Ausdehnung der Primärionensstrahlen (keV und MeV) mit typischen Strahl-
durchmessern von 1 mm bis 2 mm angenommen werden.
Im Abschnitt 4.3.1 sind die SIMS-Signale von Strontiumtitanat, welches mit ver-
schiedene Projektilen beschossen wurde, präsentiert worden, um eine Vorstellung
von der Zusammensetzung der emittierten Teilchen zu bekommen und Unter-
schiede zwischen den Projektilen aufzuzeigen. Unabhängig von den Projektilen
in den Abbildungen 4.17 bis 4.20 sind die Verunreinigungspeaks für Natrium und
Kalium sowie der Strontiumpeak und die Strontiumoxidpeaks (diverse Strontium-
Sauerstoﬀverbindungen) eindeutig auszumachen. Bedingt durch die Massenauf-
lösung, zumindest in den gezeigten Spektren für die Daten aus Darmstadt, ist
bei jedem Strontiumoxidpeak nicht eindeutig zu unterscheiden, ob ein Wasser-
stoﬀatom mit am Strontiumoxid vorhanden ist. Da der Peak sehr breit ausläuft,
spricht einiges dafür (s. Abbildung 4.18).
Die zweite wichtige Aussage aus den Daten ist, dass Titanionen und Titanoxid-
ionen deutlich in den Spektren mit atomaren Projektilen (Bi+, Bi3+ und Ar+)
im keV-Regime zu sehen sind, während die Emission von Titan(oxid)ionen bei
Cluster- und MeV-Beschuss im Vergleich zu Strontiumionen deutlich verringert
beziehungsweise nicht beobachtbar ist. Dies spricht sehr stark für einen spezies-




Ein Konzentrationseﬀekt für Strontium und Titan spielt, wie bereits erwähnt,
eine untergeordnete Rolle. Bedingt durch den Messmodus in Darmstadt sind die
Oberﬂächen jeweils mit keV- und mit MeV-Ionen abwechselnd bestrahlt worden.
Mögliche Fluenzeﬀekte (s. beispielsweise [193]) können somit nicht erfasst werden,
allerdings stellt diese Methode sicher, immer ein annähernd stöchiometrisches
Mischungsverhältnis an der Oberﬂäche zu analysieren. Bei den in Duisburg vor-
genommenen Messungen wurden die Proben zwischen den Messungen ebenfalls
zerstäubt, um eine saubere Oberﬂäche zu gewährleisten. Konzentrationseﬀekte
wären demnach lediglich für Verunreinigungen wie Natrium oder Kalium oder
organische Reste zu erkennen. Über die Normierung des Spektrums auf einen
Peak wurde ein Eﬀekt durch die Anzahl der Projektile bzw. des Primärionen-
stroms (IP ) innerhalb eines Spektrums herausgerechnet. Eﬀekte können also nur
auf Unterschiede in Zerstäubungsausbeuten Y und Ionisierungswahrscheinlich-
keiten α zurückgeführt werden.
Eine Ursache der unterschiedlichen Ionisierungswahrscheinlichkeiten und Zerstäu-
bungsausbeuten muss im Anregungsprozess der Oberﬂäche durch das Primärion
zu ﬁnden sein. Ein Parameter ist hierbei der Energieeintrag in die Oberﬂäche, der
über die Simulation mit SRIM abgeschätzt wird. Bei den einatomigen Projektilen
5 keV Ar+ und 30 keV Bi+ und dem sehr kleinen Cluster 30 keV Bi+3 ﬁndet der
Energieeintrag im Wesentlichen über den nuklearen Anteil des Bremsvermögens
statt. Das bedeutet, die Energie wird über direkte Stöße und die damit einher-
gehenden linearen Stoßkaskaden (s. Abbildung 2.3 b) im Festkörper deponiert.
Die nuklearen Anteile des Bremsvermögens betragen hierbei Sn, 5 keV Ar = 750
eV/nm und Sn, 30 keV Bi = 3, 55 keV/nm. Für Cluster kann nicht so ohne Weiteres
ein Wert des Bremsvermögens mit SRIM berechnet werden. Die absoluten Signal-
intensitäten normiert auf den Projektilstrom sind aber für den Strontiumpeak bei
der Bestrahlung mit Bi3 etwa doppelt so hoch wie die mit einfachem Bi-Beschuss
(s. Abbildung A.25). Die Signale beim Argon1000-Cluster sind ungefähr eine Grö-
ßenordnung kleiner als beim Bi-Beschuss. Das nukleare Bremsvermögen von 4,8
MeV/u Au beträgt 76 eV/nm, also ein Faktor 10 unterhalb des Wertes von 5 keV
Ar.
Der dominierende Bremsprozess unter MeV-Beschuss ist das elektronische Brem-
sen, also ein Energieeintrag in das Elektronensubsystem. Die entsprechendenWer-
te des elektronischen Bremsvermögens der Projektile in Strontiumtitanat lassen
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sich der Abbildung 4.1 entnehmen. Für 4,8 MeV/u Au beträgt der Wert ≈ 39
keV/nm. Er ist damit etwa 10- bis 50-mal größer als die Werte des nuklearen
Bremsvermögens der übrigen Projektile. Deren Werte des elektronischen Brems-
vermögens betragen 100 eV/nm für 5 keV Ar und 350 eV/nm für 30 keV Bi.
Aus einem einfachen Vergleich der Werte für das nukleare und elektronische
Bremsvermögen kann der Schluss gezogen werden, dass die Emission von Ti-
tan und Titanverbindungen in erster Linie nur durch direkte Stöße der Projektile
mit dem Zielmaterial vermittelt wird. Wenn dies der Fall ist, würden die Titan-
signale im MeV-Beschuss nach Gleichung 2.7 um den oben erwähnten Faktor 10
kleiner sein als beim keV-Beschuss. In Abbildung A.13 ist der Titanhauptpeak
ca. 9 cts/rep für die keV-Bestrahlung hoch. Ein um den Faktor 10 kleinerer Wert
geht im Rauschen der Basislinie (≈ 3 cts/reps, s. Abbildung A.12 für den MeV-
Beschuss) unter.
Zudem ist die Desorptionsenergie von Strontiumoxid etwa halb so groß wie die
von Titandioxid auf der Strontiumtitanatoberﬂäche [189]. Ein durch Desorpti-
on getriebener Prozess, in den die Desorptionsenergie exponentiell eingeht, führt
dann dazu, dass die Ausbeute von Strontium quadratisch mit der Ausbeute von
Titan korreliert. Dies ist mit ein möglicher Grund, dass die Signale von Titan
und Strontium sich stark unterscheiden und der große Unterschied in der Zer-
stäubungsausbeute Y zu ﬁnden ist.
Für die Bestimmung der Ionisierungswahrscheinlichkeit wurden die in Abschnitt
4.3.2 vorgestellten Ergebnisse verwendet. Zu diesem Zweck werden das mit einem
Laser nachionisierte Neutralteilchensignal und das Ionensignal verglichen, um aus
ihrem Verhältnis die Ionisierungswahrscheinlichkeit zu bestimmten.
In Tabelle 4.3 wurden die ausgewerteten Ergebnisse zusammengefasst. Im Fokus
stehen hierbei die Daten zum Titan- und Strontiumpeak. Titan hat eine Ionisie-
rungsenergie von 6,8281 eV, Strontium von 5.6949 eV [29]. Beide Atome sollten
demnach, sofern sie die Oberﬂäche verlassen, durchaus mit dem Laser nachioni-
siert werden können.
Für Titan ist im Argon-keV-Spektrum kein Neutralteilchensignal auszumachen
A.13, dagegen aber bei Strontium. Das SNMS-Signal bei Strontium ist aber sehr
klein (≈2 cts/reps) gegenüber dem SIMS-Signal (≈ 40 cts/reps). Unter MeV-
Beschuss sieht dies anders aus. Hier kann zunächst einmal kein Titansignal ge-
messen werden, weder im SIMS (Abbildung 4.17) noch im SNMS (Abbildung
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A.12). Das Strontiumsignal im MeV-Beschuss dagegen zeigt einen eindeutigen
Neutralteilchenpeak von ca. 7 cts/reps gegenüber den 28 cts/reps beim Stronti-
umionenpeak (s. Abbildung A.18).
Man kann festhalten, dass die Laserleistung ausgereicht hat, Neutralteilchenpeaks
des Strontiums nachzuionisieren. Allerdings ist das Neutralteilchensignal insge-
samt sehr klein, weshalb bislang keine quantitativ belastbaren Aussagen getroﬀen
werden können. Hierfür muss die Laserleistung groß genug sein, um die vollstän-
dige Nachionisation neutraler Teilchen zu gewährleisten. Ein Experiment mit ei-
ner erhöhten Laserintensität wurde durchgeführt, allerdings stand nur der MeV-
Kalziumstrahl zur Verfügung, der im MeV-Beschuss keine signiﬁkanten Signale
des Strontiumtitanats zeigte. Im keV-Spektrum war der Neutralteilchenpeak von
Strontium ebenfalls wieder sehr klein (s. Abbildung 4.25). Aus den Ergebnissen
können damit folgende Schlüsse gezogen werden: Der keV- und MeV-Beschuss
zeigt Unterschiede in der Ionisierungswahrscheinlichkeit von Strontium, da un-
ter MeV-Beschuss im Verhältnis zum Ionensignal deutlich mehr Neutralteilchen
nachgewiesen werden können. Die Größe des Unterschiedes kann nur mit der
Gleichung 4.14 abgeschätzt werden, was in der Tabelle mit dem Wert Υ durchge-
führt wurde. Da die keV-SNMS-Signale sehr klein sind, ist man in einem Bereich,
wo die Lasereﬃzienz c gegen Null strebt (wenn keine Neutralteilchen vorhanden
sind, bedeutet das, dass diese nicht nachionisiert werden können und wie ei-
ne nicht vorhandene Nachionisierungseﬃzienz gewertet werden, beziehungsweise
dies denselben Einﬂuss auf die Gleichung wie eine verschwindende Nachionisie-
rungseﬃzienz hat). Daher muss dieser Wert von αkeV ≈ 6±3αMeV nur als grober
Richtwert gesehen werden.
Ganz eindeutig ist der Unterschied in der Ionisierungswahrscheinlichkeit von Ti-
tan erkennbar. Die Tatsache, dass im MeV-Beschuss in erster Linie nur Stronti-
umverbindungen detektiert werden, deutet auf einen speziesselektiven Zerstäu-
bungsprozess hin. Dies steht im Einklang mit den theoretischen Berechungen von
Cheng et al. [189], wonach die Strontiumoxidterminierung weniger stark an der
Oberﬂäche gebunden ist als die Titandioxidterminierung.
Die Bildung von Hügeln in Strontiumtitanat hat einen Schwellwert bei ≈ 7
keV/nm. Dieser Schwellwert ist ebenfalls in den Flugzeitmassenspektren zu ﬁn-
den. Bestrahlungen mit Kalziumionen und einem Bremsvermögen von≈ 7 keV/nm
zeigen weder den Titanpeak (s. Abbildung 4.21) noch den bei der Goldbestrah-
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lung mit ≈ 39 keV/nm noch dominierenden Strontiumpeak (s. Abbildung 4.25).
Damit kann eine Verknüpfung zwischen der Spurbildung auf der Oberﬂäche und
der Emission von Teilchen hergestellt werden. Im Spektrum ist lediglich ein Peak
bei Masse 105, der des Strontiumhydroxids, zu ﬁnden. Die Emission von Stron-
tiumhydroxid hat demnach einen anderen Schwellwert. Sein Schmelz- und Sie-
depunkt ist mit 375 ◦C und 710 ◦C deutlich unter den Temperaturen der ande-
ren Komponenten von Strontiumtitanat. Strontiumhydroxid kann auf Reaktionen
von Wasser und Strontiumoxid auf der Strontiumtitanatoberﬂäche zurückgeführt
werden. Das Signal ist mit 0,15 cts/reps verglichen mit den Signalen etwa von
Kalium (≈ 8 cts/reps) sehr klein.
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass Strontiumtitanat unter MeV-Be-
schuss Strontium- und Strontiumoxidverbindungen emittiert. Diese liegen im Ge-
gensatz zur keV-Bestrahlung in einem größeren Anteil als Neutralteilchen vor, wo-
bei durch den Mangel an ausreichender Laserleistung keine quantitative Aussage
getroﬀen werden kann. Ein Sublimations- oder Siedeprozess ist als Erklärung für
ein solches Verhalten durchaus plausibel. Der Schwellwert ist ein zusätzliches In-
diz dafür. Wie bei der Hügel- und Grabenbildung schon diskutiert, ist das Fehlen
von Titan und seinen Verbindungen im Spektrum ein deutliches Zeichen dafür,
dass die Emission von Titan keine Erklärung für die Bildung einer Strontiumter-
minierung auf der Oberﬂäche darstellt.
Im zum Vergleich herangezogenen Titandioxidmassenspektrum ﬁndet sich kein
eindeutiges Anzeichen für eine Ionenemission unter MeV-Beschuss. Im keV-Be-
schuss ist ein klares Isotopenmuster erkennbar, das die eindeutige Bestimmung
von Titan ermöglicht. Dies ﬁndet sich nicht im MeV-Spektrum wieder. Ein sehr
kleiner Peak in Abbildung 4.30 bei der atomaren Masse 48 u mit einer Höhe von
0,1 cts/rep ist das einzige Signal, was man mit Titan assoziieren kann. Ein mög-
liches Neutralteilchensignal in den Abbildungen 4.30 und 4.31 kann durch das
Fehlen des entsprechenden Isotopenmusters und die Masseninterferenz mit einem
organischen Molekül zunächst nicht eindeutig identiﬁziert werden. Man erkennt
im „Blank-SNMS“ bei Masse 64,5 u einen sehr kleinen Peak. Dieses zeitlich sehr
späte Signal, das sogar weit nach der Bestrahlung mit Ionen detektierbar ist, ist
auch bei organischen Molekülen beobachtet worden und ein Zeichen für einen




Titandioxid und Strontiumtitanat zeigen beide eine ausgeprägte Hügelbildung.
Allerdings kann diese im Fall des Strontiumtitanats mit einer deutlichen Teil-
chenemission verknüpft werden, wohingegen beim Titandioxid keine signiﬁkanten
Emissionen von Teilchen auszumachen sind. In beiden Fällen sollte der Anteil der
Zerstäubungsausbeute aus dem nuklearen Bremsprozess detektierbar sein, doch
ist der nukleare Bremsanteil beim MeV-Beschuss deutlich geringer (≈ Faktor 10
oder mehr) und damit unterhalb der Nachweisgrenze des Aufbaus. Dies legt den
Schluss nahe, der schon in Abschnitt 5.2.2 vorgestellt wurde, dass es zwei Prozesse
gibt. Zum einen einen Sublimationsprozess, der nur bei Strontiumtitanat auftritt
und mit einer Teilchenemission verknüpft ist, und ein Hügelbildungsprozess, der
bei beiden Systemen möglich ist, etwa durch die erwähnte Rayleigh-Instabilität.
5.3 Fazit
Die technischen Ziele wurden erfolgreich umgesetzt. Dazu zählt der Betrieb eines
Ultrahochvakuum-Rastersondenmikroskops, der Aufbau zur Kleinwinkelbestrah-
lung an der GSI in Darmstadt und der Aufbau und Betrieb eines Flugzeitmas-
senspektrometers. Mit diesem Aufbau konnten Daten aus früheren Arbeiten zur
Spurbildung in Strontiumtitanat reproduziert werden und damit die Funktions-
tüchtigkeit des Aufbaus gezeigt werden. Bedingt durch das Auﬂösungsvermögen
des Rastersondenmikroskops und der Vakuumumgebung konnte eine neue Modi-
ﬁkation, der Graben, entdeckt werden.
Die Winkelgenauigkeit und die damit einhergehenden Einﬂüsse auf die gewünsch-
ten Ergebnisse bei der Erzeugung von Nanostrukturen an der Oberﬂäche wurden
in Abschnitt 5.1.2 diskutiert. Dabei konnten verschiedene Methoden zur Bestim-
mung der Fehler im Winkel α vorgestellt werden. Über die Bestrahlung am M2-
Zweig mit dem Goniometer ist die Divergenz des Strahls mit 0,02◦ abgeschätzt
worden. Andere Methoden zur Bestimmung der Divergenz sind deutlich schlech-
ter und lassen eine Genauigkeit von 0,6◦ zu, wobei die Probleme in erster Linie
in der Auswertung der Daten zu ﬁnden sind.
Es ist diskutiert worden, dass eine nachträgliche Bestimmung des Winkels aus
den Fluenzen der Rastersondenmikroskopbilder mit einem großen Fehler behaf-
tet ist und nur als grober Richtwert betrachtet werden kann.
Das Flugzeitmassenspektrometer funktioniert und liefert reproduzierbare Mas-
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senspektren von Ionen und nachionisierten Neutralteilchen. Dabei können die
Massenskalen über Verunreinigungen kalibriert werden und Signalintensitäten
über die Lasernachionisation miteinander verglichen werden. Die Normierung der
Signalintensitäten auf den Primärionenstrom war für die Spektren in Darmstadt
anfangs nicht möglich, da die Pulsstruktur des UNILAC-Strahls nicht exakt be-
kannt gewesen ist. Dafür ist der Modus des „Pulse Mapping“aufgebaut worden.
Der Vergleich von SIMS- und SNMS-Peaks innerhalb eines Spektrums durch Ver-
schiebung des Laserpulses umgeht dabei die Problematik und wurde als Methode
zum Versuch der Abschätzung der Ionisierungswahrscheinlichkeit angewendet.
Die wissenschaftliche Zielsetzung, die Spurbildung besser zu verstehen, wurde
dahingehend diskutiert, dass ein neuer Mechanismus, die Rayleigh-Instabilität
als Erklärung zur Hügelbildung an der Oberﬂäche, eingeführt worden ist. Die-
se ist ebenfalls im Hinblick auf eine Grabenbildung diskutiert worden. Im Zuge
von Simulationen ist dabei die neue Grabenbildung innerhalb des Thermal-Spike-
Modells untersucht worden. Die Länge der Hügelketten ist dabei in guter Überein-
stimmung mit den Simulationen, während die Grabenbildung nicht in Einklang
mit den Simulationsdaten gebracht werden kann. Als mögliche Ursache dafür
wird der zeitliche Ablauf der Prozesse angeführt: Dabei wird der Graben, erzeugt
durch einen Siedeprozess, wieder durch geschmolzenes Material aus den Hügeln
gefüllt. Im Modell der Rayleigh-Instabilität kann das durch eine Phasengrenze
erklärt werden, bei dem das Substrat, auf dem sich ﬂüssiges Material zu Kugeln
zusammenzieht, freiliegend zurückgelassen wird.
Neben den Strukturen an der Oberﬂäche sind die beim Beschuss mit MeV-Ionen
emittierten Sekurdärteilchen analysiert und diskutiert worden. Die Analyse zeigt
bei Strontiumtitanat ein Strontium- und Strontiumoxidsignal, welche das Mas-
senspektrum dominieren. Diese korrelieren mit dem Schwellwertverhalten für die
Spurbildung. Als Erklärung hierfür wurde das aus Heizexperimenten, Raster-
kraftmikroskopieuntersuchungen und Rutherford-Rückstreu-Spektren entnomme-
ne Verhalten der Terminierung von Strontiumtitanat mit Strontiumoxid ange-
führt. Durch Heizen der Oberﬂäche trennt sich Strontiumoxid. Dieses ist weniger
stark an der Oberﬂäche gebunden und kann somit leichter die Oberﬂäche ver-
lassen. Eine erhöhte Neutralteilchenemission deutet zudem auf einen thermisch




Titandioxid als Vergleichsmaterial zeigt dagegen kein Emissionssignal und keine
Grabenbildung vor den Hügelketten, weshalb die Emission von Teilchen und die




Ziel dieser Arbeit ist die Untersuchung der Entstehung struktureller Verände-
rungen auf Oberﬂächen durch Ionenbeschuss, der sogenannten Spuren. Die da-
zu verwendeten Ionen sind durch eine hohe Masse und Geschwindigkeit geprägt
mit kinetischen Energien von einigen 100 MeV. Zur Erreichen des Ziels dieser
Arbeit ist am Ende der M-Zweig-Strahllinie des universalen Linearbeschleuni-
gers (UNILAC) eine neue Ultrahochvakuumanlage aufgebaut, getestet und für
die Experimente in dieser Arbeit verwendet worden. Zwei Aspekte sind berück-
sichtigt worden: eine möglichst genaue lokale Untersuchung der Veränderungen
nach der Bestrahlung mit schnellen schweren Ionen und die Emission von Teil-
chen während der Bestrahlung mit schnellen schweren Ionen. Hierfür wurde ein
Rastersondenmikroskop für Rasterkraft- und Rastertunnelmikroskopie in einer
Ultrahochvakuumumgebung aufgebaut. Teil dessen war die Installation eines Be-
strahlplatzes, der eine Bestrahlung unter ﬂachen Winkeln ermöglicht, um einen
großen Anteil der Ionenﬂugbahn nahe an die Oberﬂäche zu bringen.
Zur Untersuchung des Emissionsverhaltens wurde ein Flugzeitmassenspektrome-
ter mit einem Lasersystem zur Nachionisation neutral emittierter Teilchen instal-
liert. Dieses ermöglicht die Analyse der Teilchenemission unter keV- und unter
MeV-Beschuss. Bedingt durch die Anregung des Elektronensubsystems wäre es
möglich, dass beispielsweise Bindungen geschwächt werden. Aus diesem Grund
ist überprüft worden, ob und in welchem Maße sich die Emission von Teilchen
unter MeV-Ionenbeschuss von dem Beschuss mit keV-Ionen, bei denen ein ande-
rer Bremsmechanismus im Festkörper bzw. an der Festkörperoberﬂäche abläuft,
unterscheidet.
Strontiumtitanat und, als Vergleichssystem, Titandioxid haben ähnliche Eigen-
schaften und zeigen eine winkelabhängige ioneninduzierte Hügelkettenbildung an
der Oberﬂäche. Mit dem neuen Aufbau in Darmstadt konnten die bereits in der
Literatur erwähnten Ergebnisse der Kleinwinkelbestrahlung reproduziert werden.
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6 Zusammenfassung
Dies diente als Funktionstest der Anlage in Darmstadt. Ein Schwerpunkt ist auf
den Zusammenhang zwischen Kettenlängen und Winkel und die Bestimmung
der Winkelgenauigkeit gelegt worden. Dabei ist in dieser Arbeit gezeigt worden,
welchen Einﬂuss Eﬀekte wie Oberﬂächenrauigkeit, Strahldivergenz und laterale
Streuung auf die Spurlänge haben und mit welcher Genauigkeit Winkel nachträg-
lich bestimmt werden können.
Neben dem bereits bekannten Ergebnissen der Hügelkettenbildung wird eine neue
Veränderung an der Oberﬂäche beschrieben: die Grabenbildung. Auch diese ist
winkelabhängig und wird zum einen in Zusammenhang mit einer Zerstäubung
diskutiert und zum anderen über ein Zusammenziehen einer ﬂüssigen Phase auf
der Oberﬂäche im Rahmen einer Rayleighinstabilität erklärt. Die Betrachtung
der Zerstäubung erfolgt zum einen über eine Abschätzung des Grabenvolumens
und dessen Umrechnung in eine Teilchenzahl. Zum anderen werden die zerstäub-
ten Teilchen direkt mit Hilfe des Flugzeitmassenspektrometers analysiert. Dabei
zeigt sich, dass es einen Unterschied in der Emission von Teilchen unter keV-
und MeV-Beschuss gibt. Während beim keV-Beschuss, der durch direkte Stöße
von Teilchen dominiert ist, sowohl Fragmente von Titan- als auch Strontiumver-
bindungen nachzuweisen sind und diese im Wesentlichen nur als Ionen emittiert
werden, konnte beim MeV-Beschuss des Strontiumtitanats nur eine Emission von
Strontiumverbindungen eindeutig nachgewiesen werden. Diese werden zudem mit
einem höheren Anteil als Neutralteilchen emittiert. Beim Titandioxid erhält man
nur unter keV-Beschuss ein eindeutiges Signal. Ein weiteres wichtiges Ergebnis ist
die Tatsache, dass die Emission von Strontiumverbindungen mit der Entstehung
von Hügeln im Material korreliert.
Bislang wurden die sich bildenden Ketten aus separaten Hügeln mit einer aus
der Gitterstruktur abgeleiteten Variation des Elektronendichte erklärt. Die loka-
le Änderung der Elektronendichte führt zu einer lokalen Temperaturänderung.
Dadurch bilden sich über den Bereichen hoher Elektronendichte heiße Kanäle
zur Oberﬂäche, so die bisherige Theorie. Der Bereich, in dem dies möglich ist,
wird über Wärmetransportgleichungen im dreidimensionalen Raum im Rahmen
des Thermal-Spike-Modells simuliert. Ein Parameter zur Abschätzung, ist hier-
bei die Schmelztemperatur, die die Grenze des Bereichs, in dem die Hügelbildung
ablaufen kann, vorgibt. Als Alternative zu diesem bisherigen Bild wird in die-
ser Arbeit die Rayleighinstabilität angeführt. Hierbei wird ebenfalls eine ﬂüssige
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Phase benötigt, weshalb die Dimensionen der Hügelkette sich mit dem Thermal-
Spike-Modell decken wird. Der Unterschied hierbei ist, dass die Hügel im Bild der
Rayleighinstabilität nicht das Resultat von Kanälen zur Oberﬂäche darstellen,
sondern sich über einen durch Kapillarkräfte und Diﬀusion getriebenen Prozess
bilden. Damit ﬁndet dieser Prozess zeitlich relativ spät, also im Piko- bis Nano-
sekundenbereich, statt. Die Diﬀusion kann auch die Grabenbildung erklären. Der
Graben ist nur wenige Atomlagen tief und stellt dann den Grenzﬂächenbereich
zwischen der festen und ﬂüssigen Phase des Materials dar.
Die Teilchenemission unter MeV-Beschuss wird imWesentlichen auf einen thermi-
schen Verdampfungsprozess zurückzuführen sein. Da das Strontiumoxid auf der
Strontiumtitanatoberﬂäche weniger stark gebunden ist als das Titandioxid, wird




Mit dieser Arbeit wurde gezeigt, dass die Anlage in Darmstadt funktionstüchtig
ist. Sie ermöglicht Bestrahlungsexperimente in einer Ultrahochvakuumumgebung
mit der Möglichkeit zur Untersuchung von strukturellen Veränderungen mit dem
Rastersondenmikroskop, der chemischen Analyse durch Flugzeitmassenspektro-
metrie und der Bestimmung von Ionisierungswahrscheinlichkeiten durch den Ver-
gleich von Massenspektren der Sekundärneutralteilchen und -ionen. Damit wird
eine Vielzahl von Experimenten ermöglicht.
Bislang wurden nicht alle technischen Möglichkeiten des Aufbaus ausgeschöpft.
Ein Experiment, welches prinzipiell mit den Gegebenheiten am Aufbau in Darm-
stadt möglich sein sollte, ist die Bestrahlung einer atomaren rekonstruierten Ober-
ﬂäche wie Silizium 7x7. Ein solches Experiment stellt einen guten Test für die
Vakuumbedingungen und das Auﬂösungsvermögen des Rastersondenmikroskops
dar. Bislang ist dies jedoch nicht gelungen, da die Vakuumbedingungen nicht
ausreichend waren und die zeitlichen Rahmenbedingungen nicht ideal waren,
um ein gutes Mikroskopiebild aufzunehmen. Die Aufnahme von Rastersonden-
mikroskopiebildern ist teilweise sehr zeitaufwändig, was dem straﬀen Zeitplan
bei Strahlzeiten in Darmstadt nicht entgegenkommt. Auch die Bestrahlung von
aufgedampften Strukturen auf Oberﬂächen ist ein spannendes Arbeitsfeld, um
das Verhalten dünner Filme oder kleiner Inseln als niedrigdimensionale Systeme
näher zu untersuchen. Die technischen Möglichkeiten sind am Aufbau gegeben.
Eine systematische Untersuchung des Emissionsverhaltens verschiedener Syste-
me, wie Metalle, Metalloxide, Salze und anderer Isolatoren sowie organischer
Moleküle, werden mit dem Flugzeitmassenspektrometeraufbau bereits durchge-
führt. Eine quantitative Aussage zu Zerstäubungsausbeuten und die Bestimmung
von Ionisierungswahrscheinlichkeiten für diverse Systeme sind mögliche Ziele für
die Zukunft. Erste Ansätze dazu wurden in dieser Arbeit bereits vorgestellt.
Die Entstehung von Hügelketten als Resultat einer Rayleighinstabilität kann
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7 Ausblick
zukünftig mit Hilfe von Molekulardynamiksimulationen bestätigt werden. Dazu
können mögliche Anfangstemperaturproﬁle aus dem Thermal-Spike-Modell ent-
nommen werden, etwa mit dem Programm, was für die Simulationen in Abschnitt
4.2 verwendet wurde. Auch die von Akcöltekin et al. in [17] bereits vorgenom-
menen Rechnungen für die elektronendichteabhängige Variation des Bremsvermö-
gens sollten dabei implementiert werden. Das Ziel wäre ein Hybridmodell, ähnlich
dem von Medvedev et al. in [86] (s. Abschnitt 2.1.3).
Wichtige Parameter wie der Abstand zwischen Hügeln unter verschiedenen Win-
keln und bei unterschiedlichsten Materialien können durch die Experimente mit
dem Aufbau geliefert werden.
An der GSI wird der neue CRYRING aufgebaut, der einen größeren Bereich der
kinetischen Energie des Projektils abdeckt, als es beim UNILAC der Fall ist. Zu-
dem kann der Ladungszustand der Projektile gewählt werden. Bei den in dieser
Arbeit vorgestellten Untersuchungen an Strontiumtitanat und Titandioxid zur
Teilchenemission unter keV- und MeV-Beschuss zeigte sich, dass es einen star-
ken Unterschied im Emissionsverhalten gerade des Titans gibt. Um den Einﬂuss
des elektronischen Bremsvermögens deutlicher zu untersuchen, wäre ein Vergleich
des Emissionverhaltens bei gleichem Wert des nuklaren Bremsvermögens und des
unterschiedlichen elektronischen Bremsvermögens interessant. Um Oberﬂächen-
veränderungen im Bereich höherer Projektilenergien abbilden zu können, sollte
der Schwellwert des elektronischen Bremsvermögens überschritten werden. Als
Beispielsystem wäre hier Kalziumﬂuorid mit einen Schwellwert von 5 keV/nm
[194] zu nennen, das einmal mit 4,5 keV Bismut und einmal mit 18 MeV Bis-
mut bestrahlt wird. Ein 18-MeV-Bismutstrahl könnte dann vom Beschleuniger
bereitgestellt werden, während der 4,5-keV-Bismutstrahl von einer Flüssigmetall-
ionenquelle erzeugt werden kann. Die Simulation mit SRIM liefert in diesem Fall
die vergleichbaren Werte des nuklearen Bremsvermögens von jeweils 1,2 keV/nm,
während das elektronische Bremsvermögen einmal bei 91 eV/nm und einmal bei
5,2 keV/nm liegt.
Auch wurden Geschwindigkeitseﬀekte bislang nicht ausführlich untersucht. Der
Aufbau in Darmstadt ermöglicht es, Ionen mit 3,6 MeV/u bis 11,4 MeV/u als
Projektil zu verwenden. Schaut man sich die Graﬁk aus der SRIM-Simulation an
(s. Abbildung 4.1), so kann man einmal vor und einmal nach dem Maximum des
elektronischen Bremsvermögens Strukturveränderungen oder die Teilchenemissi-
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on untersuchen. Dabei unterscheidet sich der Impuls, den das Projektil mit sich
führt, während die Werte des Bremsvermögens gleich sind. Einen Unterschied
gibt es in diesem Fall in der maximalen kinetischen Energie, die ein Elektron mit
sich führen kann. Dadurch unterscheiden sich in beiden Punkten die maxima-
len Reichweiten der angeregten Elektronen. Die Frage hierbei ist, ob dies sich in
Unterschieden bei den beobachteten Strukturveränderungen äußert.
Mit Schichtsystemen bestimmter Dicke, wie Salzkristalle auf anderen Salzkris-
tallen oder organische Schichten auf Substraten, können Experimente mit dem
Flugzeitmassenspektrometer durchgeführt werden, um zu sehen, ab welcher Di-
cke die Teilchen des Substrats nicht mehr detektiert werden können. Daraus kann
man die Tiefe, aus denen Teilchen emittiert werden, ableiten und damit weitere
Rückschlüsse auf den Zerstäubungsprozess ziehen. Diese Erkenntnisse können mit
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A.1 Fluenzeinstellung an M1
Dieser Abschnitt dient als kleine Anleitung zur Fluenzeinstellung am M1-Zweig.
Es wird davon ausgegangen, dass ein Leuchtschirm auf der Probenbühne einge-
setzt wurde und eine Blende von 6 mm im Strahlengang eingesetzt wurde.
1 Im Hauptkontrollraum wird der Ionenstrahl auf den Leuchtschirm gerichtet.
Dabei ist darauf zu achten, dass dieser möglichst gleichmäßig ausgeleuch-
tet ist und die runde Blendenform abgebildet wird. Das dient dazu, einen
parallelen Strahl zu gewährleisten und die durch Ionen getroﬀene Fläche zu
bestimmen. Der in der Faradaytasse gemessene typische Strahlstrom für die
Experimente liegt bei ca. 1 nA. Wurde der Strahl im Hauptkontrollraum
richtig eingestellt, kann er über einen Kippschalter im Messraum des M1-
Zweigs durch die Experimentatoren jederzeit angefordert werden.
Abbildung A.1: Foto des Leuchtschirms während der Bestrahlung mit dem Ionenstrahl.
Zu erkennen ist hier ein typischer Radius von ca. 5 mm, was einer ausgeleuchteten
Fläche von 0,785 cm2 entspricht.
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2 Um einen Eindruck von dem Strahlproﬁl unter ﬂachem Winkel zu bekom-
men, bietet es sich an, die Probe mit den Schrittmotoren auf die Klein-
winkelbestrahlposition zu kippen. Die typischen Schrittmotorenwerte sind
x = 1004960 und y = 996210, was einer Schrittmotorposition von jeweils
ungefähr 80 mm für beide Schrittmotorpositionen entspricht.
Abbildung A.2: Foto des gekippten Leuchtschirms während der Bestrahlung mit dem
Ionenstrahl.
3 Um die Fluenz während der Bestrahlung zu messen, wird der Ionenstrom
auf der Blende im Strahlengang mit dem Ionenstrom, der an der Faraday-
tasse (F-Cup 2) im Strahlengang ankommt, verglichen. In der Abbildung
A.3 ist ein Foto der Software „M1-Controll“ der GSI zu sehen. Dargestellt
ist hierbei der Strahlengang. Der Strahl kommt von rechts und passiert
die Schieber UMA und UM1 und triﬀt auf die als schwarzer senkrechter
Strich und mit einem blauen Pfeil verdeutlichte Blende. Der zugeschnitte-
ne Strahl passiert anschließend das Rasterelektronenmikroskop (SEM), bis
ganz links und nicht mehr gekennzeichnet der Leuchtschirm beziehungs-
weise eine mögliche Probe hinter „Gate Valve 3“ getroﬀen wird. Mit dem
durch einen roten Pfeil verdeutlichten Knopf bei „F-Cup 2“ kann die Fara-
daytasse in den Strahlengang gefahren werden. Beﬁndet sich die Tasse im
Strahlengang, wird der Strahl komplett durch diese geblockt und kommt
nicht auf die Probe bzw. den Leuchtschirm.
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Abbildung A.3: Foto der M1-Controll-Software mit dem schematischen Strahlengang.
Von rechts kommt der Ionenstrahl und passiert die mit dem blauen Pfeil gekenn-
zeichnete Blende. Hinter dieser kann der Strahlstrom mit der Faradaytasse „F-Cup
2“ vermessen werden. Die Probe beﬁndet sich im Schema ganz links hinter „Gate
Valve 3“.
4 Das Labviewprogramm „M1Currentmeasurment.vi“ wird zum Auslesen der
an der Blende und der Tasse ankommenden Ladung für die eigentliche Flu-
enzbestimmung verwendet. Für die Anwendung hier sind in dem Programm
die beiden Anzeigen für die Blende und Faradaytasse 2 wichtig.
Abbildung A.4: Foto der „M1Currentmeasurment.vi“-Software.
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5 Die Anzeigen aus Punkt 4 für die Blende und die Faradaytasse weisen je-
weils drei Eingabefelder auf, die dazu genutzt werden, aus dem gemessenen
Ladungswert die Fluenz, also die Teilchenzahl pro Fläche, zu bestimmen.
Die Eingabefelder sind Ladungszustand (Charge State), Fläche (Area) und
Korrekturfaktor (Correction). In das Feld für den Ladungszustand kommt
jeweils der Ladungszustand des Projektils (hängt vom Beschleuniger ab).
Dadurch wird aus der Ladung eine Teilchenzahl bestimmt. Die Fläche wur-
de in Schritt 1 bestimmt und kann mit der Einheit cm2 eingesetzt werden.
Der Korrekturfaktor wird jeweils zu Beginn auf 1 gesetzt.
Abbildung A.5: Foto der „M1Currentmeasurment.vi“-Software. Mit einem roten Pfeil
markiert ist das Feld für die Eingabe des Ladungszustands, der grüne Pfeil zeigt auf
die Eingabefeld für die Fläche, der blaue auf das Feld für den Korrekturfaktor.
6 Die Anzeigen werden auf den „Clear“-Schaltern zurückgesetzt und der Strahl
angefordert. Die Strahlanforderung ist ein kleines mit einem Kippschalter
versehenes Kästchen im Messkontainer, das einen Kontakt schließt und so-
mit den Strahl anfordert. Die Anzeigen der Tasse und der Blende sollten
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dann beginnen, die gemessene Ladung und die entsprechende Fluenz zu
messen.
Abbildung A.6: Foto der „M1Currentmeasurment.vi“-Software. Mit einem schwarzen
Pfeil sind die „Clear“-Schalter zum Zurücksetzen der gemessenen Ladung eingezeich-
net.
7 Nach einiger Zeit kann man die Strahlanforderung ausschalten und die bei-
den Fluenzwerte miteinander vergleichen. Der Wert auf der Blende ist dabei
deutlich größer als der gemessene Wert in der Tasse. Mit Hilfe des Korrek-
turfeldes soll der Wert auf der Blende auf den Wert in der Tasse korrigiert
werden. Durch eine anschließende neue Messung (s. Punkt 6) kann der Kor-
rekturfaktor nochmals überprüft werden. Es zeigte sich im Betrieb, dass es
sinnvoll ist, vor der Bestrahlung einer neuen Probe den Wert nochmals zu
prüfen.
8 Die Kamera auf der Bestrahlungskammer wird durch die Toplaser-Konstruktion
zur Winkelbestimmung ersetzt.
9 Die Probe wird auf die Probenbühne transferiert und der Winkel eingestellt
(Laserdiodenversorgung 5 V und 0,2 A).
10 Der M-Cave wird verlassen und die Bestrahlung vom Messkontainer aus
gestartet. Dabei ist darauf zu achten, dass alle Schieber oﬀen sind und
der Strahlengang bis zur Probe frei ist. Über die Blende wird die Fluenz
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bestimmt. Als systematischer Fehler der Ladungsmessung werden 10 % an-
genommen.
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Abbildung A.7: SRIM-Simulation für das Bremsvermögen von Titandioxid. Aufgetragen ist
das Bremsvermögen über die speziﬁsche Energie für die Projektile Gold, Xenon und Kalzium.
Diese Ionen wurden mit 4,8 MeV/u an der GSI in Darmstadt verwendet. Dieser speziﬁsche
Energiewert ist als brauner Strich eingezeichnet.
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A.3 Werte der Auswertung der M2-Probe
In der nachfolgend aufgeführten Tabelle ﬁnden sich die Mittelwerte der Ketten-
längen der an M2 mit 4,8 MeV/u Gold bestrahlten großen Strontiumtitanatprobe.
Zu jedem Kettenlängenwert sind der entsprechend bestimmte Wert für die Win-
kelungenauigkeit, die sich aus dem Fehler in der Kettenlänge sowie dem Fehler
in der Reichweite d ergibt, mit aufgeführt.
Name Winkel Kettenlänge Fehler ∆α
des Abschnitts [◦] [nm] [nm] [◦]
x=-10 2,83 181 23 0,51
x=-8 1,83 289 53 0,43
x=-6 0,83 709 81 0,12
x=-4 0,33 1554 732 0,18
x=-2 0,08 6349 1156 0,02
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Abbildung A.8: Die Abbildung zeigt 4 Bilder einer mit 4,8 MeV/u 136Xe21+ bestrahlten
Strontiumtitanatprobe (Probe M12/A1). Die AFM-Bilder haben jeweils eine Bildgröße von
2,5 µm x 2,5 µm und wurden am M1-Zweig in situ vermessen.
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A.5 gesammelte Daten zu den
Strontiumtitanatproben
Abbildung A.9: Tabelle der Strontiumtitanatproben mit den Bestrahlungsparametern und
den daraus bestimmten Winkeln. Die für Graﬁk 4.4 verwendeten Proben sind blau unterlegt.
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Abbildung A.10: Tabelle der Strontiumtitanatproben mit den Kettenlängen auf den Proben
und den Dimensionen der Gräben. Die für Graﬁk 4.4 verwendeten Proben sind blau unter-
legt. In Orange wurden die Daten der geheizten Proben unterlegt, bei denen eine Diskrepanz
zwischen Fluenz und Grabenlänge besteht.
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A.6 Strontiumtitanat nach Bestrahlung mit
Kalzium
Abbildung A.11: Luftrasterkraftmikroskopiebild von Strontiumtitanat bestrahlt mit 4,8
MeV/u 48Ca10+ unter 1,5◦. Die Probe zeigt keinerlei Veränderung zu den sonstigen Ober-
ﬂächen von Strontiumtitanat. Die Resonanzfrequenz der Spitze war bei 267 kHz, der Ampli-
tudensollwert lag bei 1,4 V bei einer freien Amplitude von 2 V und einer Antriebsamplitude
von 97 mV. Die Aufnahmerate betrug 1 Hz.
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A.7 Parameterdokumente für die
3D-TTM-Simulation
Zunächst wird das Parameterdokument für eine Simulation von Blei in Stronti-




















































Im Nachfolgenden ﬁnden sich die Angaben zu den Parameterdokumenten bei
der Winkelvariation zwischen 0,08◦ bis 4◦. Die meisten Parameter bleiben bei
den Simulationen gleich. Lediglich NX, die Anzahl der Gitterpunkte entlang der
x-Richtung, und IPx, der x-Wert des Auftreﬀpunktes des Ions, werden bei der
























































Abbildung A.12: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im Ti-Massenbereich.




Abbildung A.14: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im TiO-Massenbereich.




Abbildung A.16: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im TiO2-Massenbereich.




Abbildung A.18: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im Sr-Massenbereich.




Abbildung A.20: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im SrO-Massenbereich.
Abbildung A.21: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im Massenbereich von Ti2O und SrO2.
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Abbildung A.22: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 5 keV Ar im
Massenbereich von SrO bis SrO2.
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Abbildung A.23: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Au
im Massenbereich 140 u bis 250 u.
Abbildung A.24: Positiver Spektrensatz von Strontiumtitanat, bestrahlt mit 5 keV Ar im
Massenbereich von 150 u bis 250 u.
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Abbildung A.25: Strontiumpeak vom Beschuss mit 10-keV-Ar1000-Clustern, Bi+- und Bi
+
3 -
Clustern als Projektile. Die Messungen entsprechen den Daten aus Abschnitt 4.3.1 und sind
hier auf die Teilchenzahl der ankommenden Projektile normiert NP .
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Abbildung A.26: Positiver Spektrensatz von Titandioxid, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Ca.
247
A Anhang
Abbildung A.27: Positiver Spektrensatz von Titandioxid, bestrahlt mit 4,8 MeV/u Ca, be-
schränkt auf den Massenbereich um den Titandioxidpeak.
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